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Zeitschrift fiir Physik 155, 1—15 (1 959) 


Aus dem Mineralogischen Institut der Universitat Gottingen, 
spektralanalytische Abteilung 


Ein reproduzierbarer schwarzer Strahler von 4000° K 
Von 
F. ANACKER und R. MANNKOPFF 
Mit 13 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. Dezember 1958) 
Es wird ein schwarzer Kérper beschrieben, mit dem die Sublimationstemperatur 
des Kohlenstoffs leicht und reproduzierbar erreicht werden kann. Die Strahlungs- 


konstanz wurde gepriift; sie ist so befriedigend, da8 diese Anordnung als neues 
Temperaturnormal benutzt werden kénnte. 


Als reproduzierbare Strahlungsnormale werden schwarze Kérper von 


der Erstarrungstemperatur von Au (1336° K), Pd (1827° K), Pt (2046°K) 


und Ir (2727° K) verwendet. Bei den héheren Temperaturen ergeben 


sich groBe Schwierigkeiten wegen der chemischen Reaktionsfahigkeit 
der Schmelze und wegen des Problems, geniigend feste und reaktions- 
trage Behalter zu finden. Bis zu 2800° K sind schwarze Strahler be- 
schrieben, bei denen ein Hohlraum in ein reines, erstarrendes Metall ein- 
taucht; so wurden von BRODHUHN, HOFFMANN und MEISSNER?-? und 
von WENSEL, ROESER, BorRROoWw und CALDWELL!?;°® fiir die Schmelz- 
punkte Au, Pd, und Pt, sowie von HENNING und WENSEL* fiir den 
Schmelzpunkt von Ir Konstruktionen von schwarzen K6rpern angegeben. 

Auch fiir Temperaturen iiber 2800° K sind Strahlungsnormale vor- 
geschlagen worden. AuBerordentlich einfach in der Handhabung ist 
der Anodenkrater eines Kohlebogens. Seine Eignung als nichtschwarzes 
Strahlungsnormal wurde untersucht von KoHN und GUCKEL’, CHANEY, 
HAMISTER und Grass’, KRYGSMAN®, FINKELNBURG!®.4, MACPHERSON}, 

1 BrRopDuHUN, E., u. Fr. HOFFMANN: Z. Physik 37, 137 (1926). 

2 HOFFMANN, FR.: Z. Physik 27, 285 (1924). 


3 HOFFMANN, FR., u. W. MEISSNER: Ann. Phys. 60, 201 (1919). 

4 WENSEL, H.T., Wa. F. RoEsEerR, L.E. Borrow u. F.R. CALDWELL: Bur. 
Stand. J. Res. 6, 1103 (1931). 

5 RoEsER, W.F., F.R. CatDweELt u. H.T. WENSEL: Bur. Stand. J. Res. 6, 
1119 (1931). 

6 HENNING, F., u. H.T. WEeNSEL: Ann. Phys. 17, 620 (1933). 

7 Koun, H., u. F. GucKer: Z. Physik 27, 305 (1924). 

8 CHANEY, N. K., V. C. HAMISTER u. S. W. Grass: Trans. Amer. Elektrochem. 
Soc. 67, 107 (1935). 

9 KRYGSHAN, C.: Physica, Haag 5, 918 (1938). 

10 FINKELNBURG, W.: Z. Physik 27, 562 (1939). 

11 FINKELNBURG, W.: Z. techn. Phys. 21, 311 (1940). 

12 MacPHERSON, H.G.: J. Opt. Soc. Amer. 30, 189 (1940). 
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PATzELT und BALDEWEIN} und in den letzten Jahren von J. EULER. 
Die Autoren waren fast einhellig der Ansicht, daB dcr Kohlebogen unter 
bestimmten Bedingungen gut reproduzierbar ist; die Strahlung ist 
jedoch von der Atmosphare abhangig, in der der Bogen brennt, wie 
EULER!® und STEINLE!*, im Gegensatz zu KoHN und GUCKEL’ fest- 
stellten, und ist insofern materialabhangig, als die Oberflachenbeschaffen- 
heit und das wellenlangenabhangige Emissionsvermégen bei den ver- 
schiedenen Kohlen etwas variiert!®.!7.18. Wie unter anderen auch 
EvLer!® feststellte, kbnnen auBerdem beim Bogen CN- und C,-Banden 
nie vollig vermicden werden. 


Fiir schwarze Strahler iiber 2800° K wurde meist W oder C als Mate- 
rial verwendet; aber auch hochschmelzende Verbindungen, wie die 
Oxyde von Mg, Be, Zr und Th” und die sehr hochschmelzenden Carbide 
von Hf und Ta2!,22, konnen unter Umstanden Verwendung finden. Die 
Heizung der Ofen erfolgte widerstandselektrisch oder eleganter induktiv, 
wie bei MULLER, THEISSING und ESMARCH®’ sowie bei CHESNUT*4*. Uber 
Ofen sehr hoher Temperatur zum Metallschmelzen, die sich zum Teil 

Pp : = 
auch als schwarze Kérper eignen, hat MACPHERSON”® eine Ubersicht 
gegeben. Die Form der schwarzen Kérper ist meist ein Rohr mit kleiner 
Offnung, wie z.B. bei ARSEM?6, FoRSYTHE?’, WORTHING*®’, FEHSE”®, 
MULLER, THEISSING und EsMARCH?? und GARTLAND®, oder ein Voll- 
stab mit kleiner, tiefer Bohrung, wie z. B. bei WORTHING * und DoRGELO*, 
ferner auch V-f6rmig fiir polierte Metalle, wie z.B. bei McCauLry*s, 

13 PaTZELT, F., u. K. BALDEWEIN: Wiss. Veréff. Siemens-Werk 21, 213 (1943). 

14 RULER, J.: Z. angew. Phys. 2, 8 (1950). 

15 EuLER, J.: Z. angew. Phys. 3, 260 (1951). 

16 FULER, J.: Z. angew. Physik 5, 64 (1953). 

1” EuLErR, J.: Ann. Phys. 11, 203 (1933). 

18 EULER, J.: Sitzgsber. Heidelberg. Akad. Wiss. 1956/57, S. 61. 

19 STEINLE, H.: Z. angew. Mineral. 2, 28 (1939) 

20 STEINLE, H.: Z. angew. Mineral. 2, 344 (1940). 

21 FINLAY, G.R.: Chemistry in Canada 4 (3), 33 (1952). 

22 FINLAY, G.R.: Siehe unter 24, 

3 MULteR, C., H. THEISSING u. W. Esmarcu: Z. techn. Phys. 14, 107 (1933). 

4 CuESNUT, F.T.: Proceedings of the Symposium on ‘High Temperature, 
a tool for the Future’. Stanford Research Inst. of California. 

* MacPuerson, H.G.: Siehe unter 24, 

26 ArsSEM, W.C.: Trans. Amer. Electrochem. Soc. 9, 153 (1906). —— J. Amer. 
Chem. Soc. 28, 931 (1906). 

*” ForsyTHE, W.E.: Astrophys. J. 34, 353 (1911). 

28 WORTHING, A.G.: Phys. Rev. 10, 377 (1917). 

29 FEHSE, W.: Z. techn. Phys. 5, 473 (1924). 

- GARTLAND, J.W.: Trans. Amer. Electrochem. Soc. 88, {21 (1945). 

31 WorTHING, A.G.: Z. Physik 22, 9 (1924). 

32 DorGELO, H. B.: Phys. Z. 26, 768 (1925). 

%° McCautery, G. V.: Astrophys. J. 37, 164 (1913). 
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SPENCE** sowie MENDENHALL und ForsyTHE®*, Alle diese schwarzen 
Strahler iiber 2800° K haben den Nachteil, daB sie im Vakuum oder in 
inerter Atmosphare arbeiten und daher in geschlossenen GefaBen erhitzt 
werden miissen ; dies erschwert die Herausfiihrung der Strahlung aus dem 
GefaB, weil die Fenster reflektieren und durch Kondensation von Metall 
— oder Kohlenstoffdampfen in ihrer Durchlassigkeit verandert werden. 
Die bisher konstruierten schwarzen Kérper erreichen nur Temperaturen 
bis zu 3400° K; Temperaturfixpunkte konnten in diesem Bereich nicht 
mehr durch Phasenumwandlungen festgelegt werden. — Strahler iiber 
2800° K sind also entweder nichtschwarz und daher materialabhangig 
oder aber ihre Temperatur ist nicht geniigend genau und geniigend ein- 
fach einzuhalten. 


Demnach muB man, um diese Liicke auszufiillen und dem Bediirfnis 
nach einem schwarzen Strahlungsnormal hoher Temperatur zu geniigen, 
gleichzeitig einen geeigneten Behalter finden und die Einhaltung der 
Temperatur sicher stellen. Beides gelingt, wenn man den Phaseniibergang 
eines reinen festen Stoffes mit hinreichend hoher Umwandlungstempe- 
ratur ausnutzt, wie es die Sublimationstemperatur des Kohlenstoffs 
bei Atmospharendruck ist, dessen Tripelpunkt erst bei etwa 100 Atm 
liegt 86.37. Dazu wurde ein Kohlerohr horizontal in wassergekiihlte 
Kupferbacken eingespannt und widerstandselektrisch aufgeheizt. Durch 
einen Kunstgriff wurden Stérungen durch kondensierenden Kohlenstoff 
vermieden. Ein kurzer Langsschlitz in der Mitte dieses Rohres wurde auf 
einen Spektrographenspalt abgebildet. Aus dem Spektrum wurde ein 
schmaler Bereich ausgeblendet und der zeitliche Verlauf der Strahlungs- 
starke dieses schwarzen K6rpers mit einer stetig bewegten Platte auf- 
genommen. Mit Hilfe eines Pt-Stufenfilters wurde die Schwarzungs- 
kurve dieser Platte bestimmt, so daB es méglich war, die Schwankungen 
der schwarzen Strahlung zu messen. 


A. Beschreibung der Apparatur 


1. Kohlehalterung. Bei der Befestigung der Kohlerohre waren die Schwierig- 
keiten zu iiberwinden, die durch die hohe Temperatur entstehen. Die verwendete 
Einspannvorrichtung entsprach in ihrer Bauart derjenigen, die im Institut schon 
friiher zur Herstellung spektralreiner Kohleelektroden verwendet worden war. Sie 
bestand aus zwei wassergekiihlten Kupferblécken mit -Spannbacken (Fig. 1 und 2). 
Der Block hatte eine konische Bohrung, in die man die genau passenden Backen 
einfiihren konnte. Sie sind kreuzweise geschlitzt und federn dadurch leicht, so daf. 


34 SpEeNcE, B. J.: Astrophys. J. 37, 194 (1913). 
35 MENDENHALL, C.E., u. W.E. Forsyte: Astrophys. J. 37, 38 (1915). 
36 DRESCHER-KADEN, F.K., R. MANNKOPFF u. H. STEINLE: Naturwiss. 27, 317 
| (1939). 
37 STEINLE, H.: Z. angew. Mineral. 2, 344 (1940). 
4* 
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das Kohlerohr geniigend fest eingespannt werden kann. Die Warme wird durch das 
Kupfer schnell abgeleitet, so daB sich die Backen nur wenig erhitzten. 


Fig. 1. Gliihapparatur fertig zur Aufmahme der schwarzen Strahlung. Links und rechts die Einspann- 
vorrichtung, unter dem Gliihrohr das Schutzrohr mit Geblase und im Hintergrund die Blenden 


2. Warmeisolation. Zur Verhinderung der durch die hohe Temperatur ent- 
stehenden aufsteigenden Luftstr6mung, die den Abbrand begiinstigt, wurde unter 


= 


Fig. 2. Einspannvorrichtung fiir die Kohlerohre; oben Kupferblock mit Wasserkiihlung und konischer 


Bohrung, unten die dazu gehdrenden konischen, geschlitzten Einspannbacken 


dem Glihrohr ein halbrundes Kohlerohr mit einem Durchmesser von etwa 50 mm 
angebracht. Zwischen beiden Rohren bildet sich dann eine reduzierende CO-Schicht 
aus, die den Abbrand herabsetzt. Fiir den Durchtritt der Strahlung wurde in das 
auBere Schutzrohr eine 6 x 10 mm groBe Offnung gesagt. 


_ der Sublimationstemperatur geniigte eine 


| Innendurchmesser bei 115 mm Einspann- 
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3. Heiztransformator und Heizstrom. Zur Erwarmung der Kohlerohre diente 
ein Transformator. Die Primarspannung betrug 380 V; sekundar konnten in 
15 Stufen zwischen 66 und 120 V entnommen werden. Der zulassige sekundar- 
seitige Dauerstrom war 450 Amp. Kurzzeitig konnten ohne Gefahr bis zu 800 Amp 


_entnommen werden. Die Leitungen zur 


Glithapparatur waren Kupferbinder von 
2x 40 mm? Querschnitt. Zur Erreichung 


Stromstarke von 800 Amp bei 70 bis 72 V 
fiir Rohre von 10 mm AuBen- und 6mm 


Fig. 3. Kohlerohr nach dem Gliihen ohne 
e ine. Geblase; im Schlitz und seiner Umgebung 
4. Das Geblase. Besondere Schwierig- kondensierter Kohlenstoff 


keiten bereitete der aus dem Mefschlitz 

ausstromende Kohlenstoffdampf, der sich vor dem Schlitz zu dicken Rufflocken 
verdichtet und die Strahlung absorbiert oder aber bereits innerhalb des Schlitzes 
_ kondensiert und diesen in Form von Knollen und glanzenden Schichten zusetzt 
(Fig. 3). (Die Entstehung dieser Sublimationsprodukte, 
die bei fritheren Untersuchungen anderer Autoren oft 
als Schmelztropfen gedeutet wurden, ist in den Ar- 
beiten von H. STEINLE!9,36,37 klargestellt worden, die 
zur Aufklarung des ,,Lummerphanomens“ fiihrten 
/und ergaben, daB der Schmelzpunkt des Kohlen- 
stoffs erst bei Drucken von 90 bis 100 Atm erreicht 
wird, wahrend bei darunter liegenden Drucken lediglich 
Sublimation beobachtet wird.) — Durch ein einfaches 
| Mittel konnte diese Kondensation verhindert werden. 
Ein kraftiges Leuchtgas-Luft-Geblase wird mit einem 
' Winkel von etwa 10° Neigung gegen die Vertikale so 
vor das Rohr gestellt, da8 die Flamme den Schlitz 
gerade beriihrt (Fig. 4). Dieser Winkel darf nicht gréBer 
sein, damit nicht die kalteren Flammengase durch den 
Schlitz in das Innere des Rohres schlagen und dort die 
Temperatur und die Strahlungsstarke herabsetzen. Das 
-groBe Schutzrohr wurde fiir die Geblaseflamme mit 
_einem Loch von etwa 15 mm Durchmesser versehen. Die 
-H6he der Geblaseflamme war 8 bis 10 cm, die Entfer- 
nung der Brenneréffnung vom Kohlerohr etwa 4cm. Die 
’ Wirkung des Geblases beruht auf zwei Effekten. Durch 
‘die hohe Strémungsgeschwindigkeit wird der Kohle- 
‘dampf nach oben geblasen; in Fig. 5 sieht man, wie sich Fig. 4. Anordnung des Gliih- 
)nach dem Gliihen oberhalb des Schlitzes Glanzkohlen- und des Schutzrohres sowie des 
‘stoff niedergeschlagen hat. Der zweite Effekt diirfte die Geblases beim Gluhen 
‘Verbrennung des ausstrémenden Kohlenstoffdampfes 
‘sein. Stérungen der Strahlung durch Absorption in der Flamme waren in dem von 
1uns benutzten Wellenlangenbereich nicht zu erwarten. (Uber die Schwierigkeiten 
bei der Sublimation hat CHEsnut2! im Falle eines induktionsgeheizten Graphit- 
ofens berichtet, der iiber 3500° K seine Offnung mit kondensierendem Kohlenstoff 
\verstopfte, so da®B sich schlieBlich der ganze Ofen ,,aufblahte™.) 
5. Optische Anordnungen. a) Optik fiir die Aujnahme der schwarzen Strahlung. 
\Die Messungen wurden in einem engen Wellenlangenbereich, namlich von 4820 +20A 
-durchgefiihrt, so da® der zeitliche Verlauf der Strahlung nur von der Temperatur, 


lange. 
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nicht auch von der Wellenlange abhing. Zur Aufnahme wurde der Langsschlitz der 
horizontal liegenden erhitzten Kohle auf den vertikalen Spalt eines Spektrograpben 
vergroBert abgebildet. Eine 1,8fache VergroBerung reichte im allgemeinen aus; 
bei der ebenfalls benutzten 5,5fachen VergroBerung war die genaue Justierung des 
Kohlerohrschlitzes weniger bequem. 


Bei der Abbildung des schwarzen Strahlers muBte auf eine gute stigmatische 
Abbildung und eine gleichmaBige Ausleuchtung der Austrittspupille besonderer 
Wert gelegt werden. Diese Bedingungen konnten mit der in Fig. 6 wiedergegebenen 
Anordnung erreicht werden, die Linse Ly 
vor dem Spektrographenspalt bildet die 
Ebene der Linse L, in die Ebene der Kolli- 
matorlinse ab. Zum Schutz des abbilden- 
den Objektivs L, gegen Erwarmung und 
zur Ausblendung des Streulichts wurden 
im Abstand von 27mm vom Kohlerohr 
Fig. 5. Kohlerchr nach dem Gliihen mit ae 3 aoe dicke Al-Blende und dabinter 

Geblise; oberhalb des Schlitzes zwei weitere Blenden angebracht. Sie waren 
Glanzkohlenstoff auf der Riickseite mit Kampfer beruBt 
und reflektierten auf der Vorderseite. 


b) Optik ftir die Aufnahme der Schwdrzungskurve. Zur Feststellung der 
Intensitatsschwankungen mu8&te fiir jede Platte eine Intensitatsschwarzungs- 
kurve gewonnen werden um von Emulsionsart und Entwicklung unabhangig 
zu sein; die Belichtungszeiten waren auf jeder Platte fiir Strahlung und 
Schwarzungskurve dieselben, so daB die Messungen unabhangig vom Verlauf der 
Zeitschwarzungskurve blieben. Zur meBbaren Intensitatsabstufung wurde ein 


1? 25% yy omm Spalilange 


‘ 
c—— 
ay 


me — — 7430 
Lo 
ce 
Fig. 6. Optik zur Aufnahme der schwarzen Strahlung; Brennweite von L, 25cm, von L, 50cm. Ganz 
rechts die Kollimatorlinse des Spektrographen 


Zeiss-Pt-Stufenfilter verwendet, dessen genaue Filterwerte mit einem Registrier- 
photometer festgestellt wurden; gleichzeitig wurde damit die Giite der Konstanz 
einzelner Stufen gepriift, die Notwendigkeit einer solchen Priifung hatte Unter- 
suchung anderer Stufenfilter gezeigt. 


Zur Aufnahme der Schwarzungskurve muBte der Spektrographenspalt iiber die 
ganze Lange gleichmaBig beleuchtet werden. Dazu ist die Eintrittspupille, d.h. 
hier die Lichtquelle, in die Optik des Spektrographen abzubilden. Das geschieht 
durch eine unmittelbar vor Spalt und Filter gesetzte Linse L (Fig. 7). Um den 
Spalt auch im Horizontalschnitt mit geniigend weit gedffneten Biischeln zu be- 
leuchten wurde die Lichtquelle durch die Zylinderlinse Z (Fig. 7) mit vertikaler Achse 
auf den Spalt abgebildet, die in der Vertikalebene lediglich als planparallele Platte 
wirkt. Als Lichtquelle diente die Anode einer Kohlebogenlampe von 5 mm Durch- 
messer bei einem Bogenstrom von 8 Amp oder ein geheiztes Kohlerohr. 


Ein reproduzierbarer schwarzer Strahler von 4000° K If 


Der Spektrograph war ein im Institut gebautes langbrennweitiges Gerat mit 
Umkehrspiegel (in 98 beschrieben). Die Brennweite der Kollimatorlinse betrug 
1430 mm, die Basislange der Prismen 130 mm, die Dispersion bei 


A= 3925A 6A/mn, 
A= 4650A 12 A/mm, 


A= 6450A 43 A/mm, 
Horizontalschnitt 
Pt-Stufonpiler Kollimator-Linse 


Kohlerohr — Lylinder-Linse Compur- 
¥ tp Spektrographen-Spall 


verschlub 


IE 
—— 157 m= ae ee ae ae 
f= 130 4 = 600 


Fig. 7. Optik zur Aufnahme der Schwarzungskurve 


die Spaltbreite des Spektrographen: 
0,07 mm bei Aufnahme der schwarzen Strahlung 
0,70 mm bei Aufnahme der Schwarzungskurve. 


Fig. 8. Kassette zur Aufnahme des zeitlichen Strahlungsverlaufs. Der Kassettendeckel ist abgenommen. 
Erklarung im Text 


6. Kassette fiir die bewegte Platte. Zur Priifumg des zeitlichen Verlaufs der 


Strahlung des schwarzen Kérpers wurde die in Fig. 8 gezeigte Kassette benutzt. 
Auf dem Bild ist der Deckel der Kassette abgenommen. — Hinter einer Schlitz- 
blende wurde die Photoplatte durch das Spektrum bewegt. Diese Blende bestand 
aus zwei abgeschragten Messingbacken, die bei einem Abstand von 3 mm auf1/,5,mm 
genau parallel waren und nur den gewiinschten schmalen Bereich des Spektrums 
freilieBen. Die Platte war mit einer federnden Klammer an einem lichtdicht durch 


38 MANNKOPFF, R.: Z. Physik 72, 569 (1931). 
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die Kassettenwand gefiihrten, 2,2 mm starken Stahlstab befestigt. Auf das Ende 
dieser Zugstange wurde eine federnde Metallhilse aufgesteckt, die mit einem Seiden- 
faden verbunden war. Dieser Faden wurde zur Bewegung der Platte auf das 
Schnurrad eines Synchronmotors aufgewickelt, dessen Vorgelege gestattete, Um- 
drehungszahlen von 8, 20 und 50 min™ einzustellen. Beim Anschlag der Platte 
an der rechten Seite wurde die Hiilse von der Zugstange abgezogen, so daB der 
Faden nicht reigen konnte. Diese Sicherung des Fadens war notwendig, da wahrend 
der Aufnahme der Heiztransformator bedient werden muBte und daher die Platten- 
lage nicht kontrolliert werden konnte. Der Faden hatte gegeniiber einem Draht 
den Vorteil geringer Steifigkeit. Um die Héhe des Motors nicht fiir jede Kassetten- 
stellung 4andern zu miissen, war an der Kassette eine Rolle mit Hilfe eines Gestanges 
angebracht, iiber die der Faden zur Schnurscheibe des Motors lief. Um ein anfangs 
auftretendes ruckweises Vorriicken der Platte zu vermeiden, erhielt der Faden 
durch ein Gegengewicht von 200g eine groBe Vorspannung; dieses Gewicht (im 
Bilde links unten) hing an einem tiber die Rolle an den linken Kassettenrand laufen- 
den Faden, der an der Zugstange befestigt war. Die Geschwindigkeit der Platte 
war bei Verwendung von Perutz-Diapositiv-Platten (normal) 0,8 cm/sec, d.h. die 
Belichtungszeit betrug 0,375 sec. Langere Belichtungszeiten wurden aus Griinden 
der zeitlichen Auflésung nicht benutzt. Die Lange der Kassette erlaubte bei der 
angegebenen Geschwindigkeit eine Gesamtaufnahmezeit von 10 sec. Um die Strah- 
lungskonstanz bequem untersuchen zu kénnen, wurde die Plattenbewegung erst 
kurz vor Beginn der Sublimation des Kohlenstoffs mit Hilfe einer Photozelle und 
eines Relais eingeschaltet. 


B. Aufnahme- und Auswertverfahren 


1. Vorbereitung der Kohlerohre. Zur Herstellung der schwarzen Strahlung 
wurden Kohlerohre (von der Firma Ringsdorrff-Werke, Mehlem) mit den Maen 
10 mm auBen, 6 mm innen verwendet. Der Schlitz im Kohlerohr von 0,8 mm Breite 
und 10 mm Lange wurde mit einer Flachsage am besten mit der Hand hergestellt; 
dazu wurde die Sage an einem neben dem Rohr hegenden Stab entlanggefiihrt. — 
Zur Justierung des eingespannten Kohlerohres wurde der horizontal liegende gerade 
Faden einer Gliihbirne, die vor den Spektrographenspalt gestellt war auf den Schlitz 
im Kohlerohr abgebildet, die gesamte Gliihapparatur stand auf einem in der Héhe 
verstellbaren Stativ. 


2. Aufnahme der Strahlung. Nach Ingangsetzen des Geblases wurde das ein- 
gespannte Kohlerohr durch Einschalten des Stromes zum Gliihen gebracht; nach 
3 bis 4 sec war die Sublimationstemperatur erreicht, was daran zu erkennen war, 
da aus den seitlichen Rohréffnungen Kohlenstoff in Form von Rufflocken aus- 
trat. Die Starke der Sublimation konnte mit Hilfe eines Widerstandes am Trans- 
formator geregelt werden. Um méglichst viele MeBwerte zu erhalten, wurde der 
Strom wahrend eines Plattenlaufs mehrfach kurz unterbrochen, wobei sich jedesmal 
das Rohr wieder etwas abkiihlte. Auch die Schwarzungskurve wurde mit bewegter 
Platte aufgenommen. 

3. Platten und Entwickler. Es wurden Perutz-Diapositiv-Platten (normal) im 
Format 6 x 9 cm benutzt, die sich als am geeignetsten erwiesen, weil sie eine grobe 
Steilheit mit guter Geradlinigkeit der Schwarzungskurve bei Schwarzungen iiber 
0,8 vereinen. Perutz-Diapositiventwickler schépfte diese steile Gradation voll aus, 
der Gammawert betrug etwa 2,5. — Die Belichtungsstarke wurde so gewahlt, daB 
die Schwarzungen nicht itber 1,5 hinausgingen, da bei gréBerer Deckung die Ge- 
nauigkeit der photometrischen Messung durch zu kleine Photometerausschlage 


herabgesetzt wurde. Wegen des sehr feinen Plattenkorns war auch bei kleinen 
Schwarzungen der Kornfehler gering. 
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4. Photometrierung. Zur Auswertung wurde ein Alteres durch Einbau eines 
_Se-Photoelements abgeandertes Registrierphotometer nach Mott v erwendet, dessen 
im Vergleich zu einem der iiblichen Spektrallinien-Photometer schmalere Skala 
durch Einschalten von Filtern fiir die Messung des Maximalausschlages Ay bei der 
| Schwarzung 0,0 erweitert werden konnte, so daB die MeBgenauigkeit fiir die oats ar- 
_zungen im Bereich von etwa 0,8 bis 1, 5 genugend gro wurde. — Die Photometeroptik 
erlaubte eine etwa 20fache V ergrOBerung, der Photometerspalt war 1 X 6 mm. — 
Fir die Schwarzungskurve wurde, wie iiblich, D = log A,/A gegen log I/I, aufge- 
tragen, I/I) sind die Filterwerte des Pt-Stufenfilters. Aus der Schwarzungskurve 
ergaben sich die Intensitaéten der schwarzen Strahlung in willkiirlichen Einheiten, 
‘die allein interessierenden prozentualen Schwankungen wurden auf den sich er- 
-gebenden Mittelwert bezogen. 


C. Ergebnisse 


1. Ist die Anordnung ein schwarzer Korper? Diese Frage kann am 
besten dadurch beantwortet werden, daB der reflektierte Anteil der 
einfallenden Strahlung abgeschatzt 
wird. Die einzige Offnung, die das 
Strahlungsgleichgewicht im Rohr- 
inneren st6rte, war der MeBschlitz ; 
da der Austritt eines zweimal im 
Rohr reflektierten Biindels aus geo- 
metrischen Griinden nicht méglich [//7/,4____-----/-- Gia 
war, konnte man sich auf den [(/4/) 
Falleinmaliger Reflexion beschran- 
ken. Das Reflexionsvermégen 7 
wurde zu 0,24 angenommen. — 
‘Nahere Begriindung s. die folgende 
Arbeit von W. F.ANACKER und 
R. MANNKOPFF.) — Zur Berech- 
nung denke man sich den ganzen 
Schlitz mit einer  gleichmaBig 
leuchtenden Flache bedeckt. Die | 
et fo zeigen rivet zu. 0S, Uineastnit Guha cues 
einander senkrechte Schnitte durch vom schwarzen Korper 
das Kohlerohr. Im Langsschnitt 
(Fig. 9) ist die von einem Linienelement dx an der Stelle x in 


das Rohr eintretendeStrahlung proportional (arctg : = : _arctg ; 2 ; ] dx; 
davon kann ein Teil nach Reflexion an der Innenwand wieder aus dem 
Schlitz austreten, der proportional ist zu (arctg rire: +arctg = cma \d a 
Fiir den Querschnitt (Fig. 10) ergibt eine ahnliche Betrachtung, wenn z 
lie Bogenlange bedeutet, dz das leuchtende Linienelement, den reflek- 


ierten Anteils zu (arctg -— +arctg 5) dz, in den Bezeichnungen 


x 
arc tg ary. 
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der Fig. 10. Integration iiber alle Flachenelemente dx - dz liefert den 
Bruchteil der reflektierten Strahlung f und damit als Abweichung vom 
idealen schwarzen K6rper 


Fig. 10. Querschnitt zu Fig. 9 


Zahlenmabig ergibt sich bei der Schhtzlange von s=10mm und den 
Radien a=5, b =3 mm fiir /(/) 


ber h, =0,8mm f (hy) = 0,513 % 
hy = 4,0 mm i (he) =.0;526%, 
hs = 1,5 mm { (As) = 0,545 %. 


Diese Fehler lagen innerhalb der spater angegebenen experimentell fest- 
gestellten Strahlungsschwankungen des schwarzen Kérpers. Wie man 
sieht, konnte die Schlitzbreite ohne wesentliche Verschlechterung der 
»ochwarze auf 1,5 mm vergréBert werden, es ist jedoch zweckmiabig, 
den Schlitz nicht breiter als 0,8 bis 1,0 mm zu machen, damit die kith- 
leren Geblasegase nicht in das Rohr hineinschlagen kénnen. 


2. Die Geblasewirkung. In Fig. 11 ist die Wirkung des Geblises zu 
erkennen. Die obere Aufnahme zeigt, wie ohne Geblase bei der Sublima- 
tion die Strahlung durch den aus dem Kohlerohrschlitz ausgetretenen 
RKuB absorbiert wurde. Bei der unteren Aufnahme war ebenfalls die 
Sublimationstemperatur erreicht worden — s. dazu Fig. 12 —, aber der 
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Kohlenstoff war dabei durch das Geblise entfernt worden. Der Kohlen- 
stoff brachte die Geblaseflamme zum Leuchten, die mit soviel Luftiiber- 
schu8 betrieben wurde, daB sie gerade noch nicht durchschlug: d.h. ein 
Teil des Kohlenstoffdampfes wurde in der hei8en Randzone der Flamme 
oxydiert. Der Fehler durch die dem Kohlerohr vorgelagerte leuchtende 
Flamme lag innerhalb der MeBgenauigkeit fiir die Strahlungsstarke ; 


Mig. 11. Oben Aufnahmen mit bewegter Platte von zwei Gltihprozessen ohne Geblise; die Sublimation ist 
an den dunklen Stellen eingetreten, wo der kondensierte Kohlenstoff die Strahlung absorbiert. 
Unten Gliihprozesse mit Geblase, durch das der Kohlenstoff beseitigt wird 


denn bei der Registrierung des zeitlichen Verlaufs der schwarzen Strah- 
ling wurde niemals festgestellt, daB sich bei Eintreten der Sublimation 
tie Strahlungsstarke sprunghaft verandert hatte. 

Zu einem Teil allerdings schlug sich der Kohlenstoff in und iiber dem 
schlitz nieder (Fig. 3). Eine Aufnahme mit bewegter Platte (Fig. 12), 


Fig. 12. Aufnahme mit bewegter Platte von einem 10 sec langen, ununterbrochenen Gliihproze8; 
trotz Geblase hat sich der Schlitz zugesetzt 


9ei der die Sublimation anhaltend und stark war, zeigt, wie der konden- 
sierende Kohlenstoff den Schlitz allmahlich zusetzt. 


3. Der zeitliche Verlauf der Temperatur des schwarzen Korpers. 
Fig. 13 zeigt die Registrierung der Aufnahme in Fig. 11 unten, d.h. den 
eitlichen Verlauf der Strahlungsdichte des schwarzen Kérpers wahrend 
ines Gliihprozesses mit zwei kurzen Unterbrechungen. Wie erwahnt, 
teigt innerhalb von 3 bis 4 sec die Temperatur von Zimmertemperatur 
ur Sublimationstemperatur an und bleibt dann konstant bis zum Ab- 
chalten. Beim zweiten und beim weiteren Gliihen einer Kohle wurde 
wegen mangelnder Regelméglichkeit der Stromstarke des verwendeten 


aD, F. ANACKER und R. MANNKOPFF: 
Heiztransformators die Sublimation und damit die Strahlungsstarke des 
ersten Gliihens oftmals nicht vdollig erreicht, wie in Fig. 13 rechts zu 
sehen ist; dann war die Stromstarke durch das Kohlerohr und damit 
die Temperatur wegen des Kohleabbrandes und der damit verbundenen 
WiderstandsvergréBerung nicht mehr so hoch wie beim ersten Glihen. 


In Tabelle 1 ist die Auswertung einer typischen Aufnahme der schwar- 
zen Strahlung gegeben. Es wurde eine ganze Reihe solcher Aufnahmen 
gemacht, die alle etwa dieselbe FehlergréBe zeigten. Zur Bestimmung der 
Fehler wurden die annahernd horizontalen Kurvenstiicke (Fig. 13) in 
kleinere Strecken gleicher Intensitaét aufgeteilt, deren Langen in Milh- 
meter Registrierungskurve die Gewichtsfaktoren g ergaben. Fiir diese 


Jotele _ 
SChwarZung 
SChwarZzer 

Korper 4 


Lnfensitat 
— 


Leif 
Fig. 13. Registrierung des zeitlichen Strahlungsverlaufs fiir die Aufnahme in Fig. 11 unten. Die gesamte 
Lange der Registrierung entspricht einer Aufnahmezeit von 10 sec 


Fehlerermittlung wurden nur Gliihprozesse zugelassen, fiir die die Sub- 
limation einwandfrei beobachtet wurde, und bei denen in der Registrie- 
rung eine annahernde Strahlungskonstanz iiber mindestens eine halbe 
Sekunde zu sehen war, so daB nur Strahlung bei Temperaturgleichgewicht 
in Betracht gezogen wurde. Bei der Beurteilung der Sublimation im 
Rohrinnern muBte darauf geachtet werden, daB nicht das Ausblasen der 
von der vorherigen Sublimation im Rohr zurtickgebliebenen RuBflocken 
fiir den Beginn der nachsten Sublimation gehalten wurde. Die Schwan- 
kungen beziehen sich auf Gliihprozesse verschiedener Kohlen auf der- 
selben Platte. 

Aus Tabelle 1 ergeben sich folgende Fehler fiir die Strahlungsdichte 
des schwarzen Kérpers bei sieben unabhangigen Sublimationen: 

a) Maximaler Fehler der Einzelmessung: --7,3%. 

b) Mittlerer Fehler der Einzelmessung: + 3,4%. 

c) Mittlerer Fehler des Durchschnitts: +1,3%. 
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Tabelle 1. Fehlerberechnung fiir Platte 85, Registrierung 58 


Nr. A AJA | mad bela ales lamer a AL AI)? ne 
—$— 
fo) 13,9 | 13,2 | 84,9 ey Abe shee Teta > 
A535 13,8 | 86,6 2 Ase SO) 
14,1 13,0 | 84,4 1 84,4 1 357 
1p 15,4 11,9 §1,2 16 1379,2 EOS 
| 16,3 11,2 78,9 7 S358) —1,8 
| 16,0 11,4 79,6 5 398,0 —1,1 
16,3 12 78,9 1 78,9 = 418 
17,0 10,8 Tags 7 3 233,1 —- 3,0 
17,2 10,6 76,9 6 461,4 — 3,8 | 
2’ 14,7 12,5 82,9 6 497,4 422 
14,2 12,9 84,0 5 420,0 abe 
13,8 1353 85,2 2 170,4 +4,5 
| 14,0 Aor 84,7 6 508,2 4,0 
14,4 12,7 83,4 4 333,6 OT 
) Baas} 1258 83,8 5 419,0 + 3,1 
2” ive 10,7 a2 3 231,6 — 3,5 
| 16,9 10,8 iad, 4, 310,8 — 3,0 
17,1 10,7 GAP 4 308,8 = 
16,6 11,0 78,2 2 156,4 = DS 
a | 15,8 11,6 80,1 8 640,8 — 0,6 
| | 45,4 11,9 81,2 2 162,4 + 0,5 
15:7 44,7 80,4 2 160,8 =O 
| 16,3 14,2 78,9 2 157,8 =2 
pee | 47,7 10,3 76,0 3 228,0 —4,7 
17,9 10,2 75,6 2 151,2 = 5,3 
17,6 10,4 76,4 1 76,4 — 4,3 
a0 4%,0 10,8 isi 7 543,0 30 
ela 4 10,5 76,6 5 383,0 AA 
176: 10,4 76,4 3 229,2 = Files) 
(4 0 16,5 iolagt 78,7 4 314,8 —2,0 
16,2 Ans 79,3 1 79,3 — 4,4 
156° 1 44,7° | 80,4 1 80,4 0,3 
15,2 12,0 81,4 5 407,0 Oy 
15,8 16 | 80,4 5 400,5 — 0,6 
16,0 11,4 79,6 2 159,2 | ul 
L632) AE Sealy 7 O33, 7 555.14 | —1,4 
16,1 11,4 79,6 2 159,2 hnyes sa 
15,6 44,7 80,4 | _ 2 160,6 | 0,3 
150 12106,1 
zs AT)2 Dg: (Al)2/x 
Tes oI = 80,7 Hay yes = ne 


(AI) EaALe 
17,64 | 70,5 
34,81 | 69,6 
13,69 1307 
0,25 4,0 
3,24 DON 
124 | 6,1 
3,24 3D 
9,00 27,0 
14,44 | 86,7 
4,84 20y4 
10,89 | 54,5 
20,25 40,5 
16,00 96,0 
AE || DOP 
Oyol | Aus e 
12,25 | 36,8 
9,00 | 36,0 
12,25 49,0 
6,25 12,5 
0,36 2,9 
0,25 0,5 
0,09 0,2 
3,24 6,5 
22,09 | 66,3 
26,01 52,0 
18,49 18,5 
9,00 63,0 
16,81 84,0 
18,49 5a) 
AOON = L6;0 
1,96 | 2,0 
0,09 0,1 
0,49 ASS 
0,36 1,8 
1,24 2,4 
1,96 | AS 57; 
1,21 2,4 
0,09 | 0,2 

1125,6 
3,4% . 


In diesen Fehlergrenzen sind alle Fehler enthalten, die durch Strah- 


ingsschwankungen, Fehler der Aufnahmeanordnung, 


Verschieden- 


-eiten der Emulsion und der Entwicklung, durch die Photometrierung und 
ie zeichnerische Auswertung des Intensitatsverlaufs auftreten konnten , 
ie diese Fehler enthaltenden Schwarzungsschwankungen wurden direkt 


‘er Schwarzungskurve entnommen. 
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Wie aus der Fehlerverteilung in Tabelle 2 hervorgeht, liegt ein unverhaltnis- 
maig hoher Fehleranteil zwischen 3,5 und 5,5%. Diese Fehlerverschiebung hatte 
ihre Ursache in der unregelmaBigen Aufwickelung des Fadens auf der Schnurrolle 
und kann mit nur wenig mehr Mitteln, als wir zur Verfiigung hatten, vermieden 
werden. Oftmals wurde sogar ein Gang der Schwarzung festgestellt, der dieselbe 
Ursache hatte. Bei der Fehlerbestimmung wurden jedoch fiir diesen systematischen 

Fehler keine Korrekturen angebracht, 
so da der tatsachliche Fehler wesent- 


: vtet tiv Tabell : Dee 5 
Tabelle 2. Fehlerverteilung fiiy Tabelle 1 Bch muiedrigoe hee 


Anzahl rT: : : A 

roe | i eee Wie wirkt sich nun die Streu- 

AI der Gewichte | im Intervall 47 ; ‘J 
im Intervall 47 fiir GauBsche ung 1m den Messungen der Strah 


|Fehlerverteilung — Jyngsdichte auf die Fehler in der 
| Temperaturbestimmung aus ? Bei 


heats oe | - etwa 4000° K und der verwende- 
1,9—2,7 | 16 | 28 ten Wellenlange von 4820A 
Sth ae a | 7 unterscheiden sich die Werte 
aa 5 | : der Strahlungsdichte nach dem 
5,5—6,3 D 4 Planckschen und dem Wien- 


schen Strahlungsgesetz um we- 
niger als 10%. J,(A, T), da AT =0,1928 cm- Grad ist, daher 
darf mit der Wienschen Formel gerechnet werden. 


d j A 
Aus’ 1 ek 2 oe os folet a AS oS 


Gs 814 ch. (ie 
Mit c. = 1,438 cm- Grad wird = = 0,606 AT eu = 0,134 = 
A A 


Danach ergeben sich folgende TemperaturmeBfehler: 


a) Maximaler Fehler der Einzelmessung: +0,98 % + 39°. 

b) Mittlerer Fehler der Einzelmessung: -+0,45,;% < + 18°. 

c) Mittlerer Fehler des Durchschnitts: +0,17.% =+ 6,8°. 

Diese Fehlerangaben zeigen, da8 mit Hilfe der Zustandsdinderung 
eines reinen Stoffes auch diese hohen Temperaturen noch recht genau 
eingestellt bzw. gemessen werden kénnen. Die Genauigkeit der héchsten 
bisher gemessenen Temperaturfixpunkte, namlich der Schmelzpunkte 
von Pt, Ir und W war: 

Pt 2046,8 + 1° K, 

Ir 2727 +3°K, 

W 3650 +50°K. 
Demnach ist der letzte mit gréBerer Genauigkeit gemessene Temperatur- 
fixpunkt der von Iridium. Die hierzu von der PTR und dem Bureau of 
Standards in gemeinsamer Arbeit eingesetzten Mittel waren nach An- 
gabe der Autoren®® bereits auBerordentliche. Der Schmelzpunkt von 


39 HENNING, F.: Temperaturmessung. Leipzig: Johann Ambrosius Barth 1951. 
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Wolfram konnte bisher nur auf +50° K genau gemessen werden. Da- 
gegen ergibt die schwarze Strahlung des unter Atmosphiarendruck sub- 
limierenden Kohlenstoffs bei Verwendung der beschriebenen einfachen 
Anordnung einen Temperaturfixpunkt von rund 4000° K mit einer 
Schwankung von nur +7° K schon bei einer Mittelung iiber nur sieben 
Sublimationsprozesse von je weniger als 1 sec Dauer. Wir sind der Auf- 
fassung, daB sich die Fehler noch weiter herabsetzen lassen, wenn die 
Apparatur technisch verbessert wird. 

Als Eich- und Vergleichsnormal hat der schwarze K6érper von Sub- 
limationstemperatur des Kohlenstoffs gegeniiber anderen schwarzen 
K6rpern iiber 2000° den Vorteil der Billigkeit und der apparativen Ein- 
fachheit, gegeniiber dem positiven Kohlekrater aber den Vorteil, daB 
er nicht zeitlichen Schwankungen unterworfen ist, und daB sein Emis- 
slonsverm6gen unabhangig ist von der Kérnigkeit der Kohle und der 
umgebenden Atmosphare sowie von der Wellenlange*®. AuBerdem be- 
sitzt der schwarze Kérper durchgehende spektrale Zuverlassigkeit, weil 
xeine elektrischen Entladungsvorgange stattfinden und daher keine 
Stoérungen durch Bandenstrahlung auftreten. 

Die Temperatur, die ja selbst nicht Gegenstand dieser Arbeit war, 
<ann nach einer Zusammenstellung von EULER!? aus Messungen am 
yositiven Krater zu 3996 -- 15° K angenommen werden. Dieser Tempe- 
-aturfixpunkt kénnte mit unserer Anordnung erneut aus der relativen 
spektralen Strahlungsverteilung bestimmt werden, ohne daB wie bisher 
lie Unsicherheit des materialabhangigen Emissionsvermégens als nicht 
merhebliche Fehlerquelle in die Messungen einzugehen braucht. Aller- 
lings bleibt bei solchen Messungen stets ein Fehler der Sublimations- 
mperatur des Kohlenstoffs von zur Zeit mindestens 4° K iibrig, selbst 
“enn man den auf etwa 0,1% genau bestimmbaren theoretischen Wert 
ron c,=c-h/k zugrunde legt, der sich aus Einzelmessungen von c, h 


nd k ergibt. 


40 ANACKER, W.F., u. R. MANNKOPFF: Z. Physik 155, 16 (1959). 


Zeitschrift fiir Physik 155, 16—22 (1959) 


Aus dem Mineralogischen Institut der Universitat Gottingen, 
spektralanalytische Abteilung 


Das Emissionsvermégen von Kohlenstoff 
bei der Sublimationstemperatur 


Von 
F. ANACKER und R. MANNKOPFF 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Dezember 1958) 


Das Emissionsvermégen von Kohlenstoff bei der Sublimationstemperatur wird 
durch Vergleich der Oberflachenstrahlung des Anodenkraters mit der schwarzen 
Strahlung von derselben Temperatur bestimmt. Der Homogenkohle-Bogen und 
der von uns entwickelte schwarze Kérper von 4000° K werden auf ihre Eignung 
als Strahlungsnormale hin miteinander verglichen. 


Als Emissionsvermégen von nichtschwarzen Strahlern wird das Ver- 


haltnis 
‘Strahlungsdichte an der Oberflache des Korpers 


Strahlungsdichte des schwarzen K6rpers 


bezeichnet. Es hangt vom Material und seiner Oberflachenbeschaffen- 
heit, von der Temperatur und von der Wellenlange ab. Fiir die Pyro- 
metrie ist die Kenntnis des Emissionsvermégens zur Messung der wahren 
Temperatur eines Kérpers von groBer Bedeutung. Von besonderem 
Interesse ist das Emissionsvermégen von Kohlenstoff, weil der Anoden- 
krater des Kohlebogens als Strahlungsnormal gern benutzt wird. Auf seine 
Eignung wurde er untersucht von CHANEY, HAMISTER und GLass}, 
PaTZELT und BALDEWEIN?2, MAcPHERSON? und EULER4§. — Zur 
Messung des Emissionsvermégens kann entweder die Oberflachenstrah- 
lung direkt mit schwarzer Strahlung verglichen werden oder auch die 
Reflexion an der Oberflache bestimmt werden. Die erste Methode ist 
z.B. von Prrani? und WorTHINGS mit Hilfe eines Rohres mit Loch ver- 
wirklicht worden und ist auch von MACPHERSON? benutzt worden; die 


' Cuangy, N. K., V. C. HAmisTeR u. S. W. Grass: Trans. Amer. Electrochem. 
Soc. 67, 107 (1935). 

2 PatzeLT, F., u. K. BALDEWEIN: Wiss. Veroff. Siemens-Werk 21, 243 5(o4e 

* MacPuerson, H.G.: J. Opt. Soc. Amer. 30, 189 (1940). 

4 Euter, J.: Z. angew. Phys. 2, 8 (1950). 

> EuLER, J.: Z. angew. Phys. 3, 260 (1951). 

® EuLER, J.: Z. angew. Phys. 5, 64 (1953). 

7 Prrant, M.: Verh. dtsch. phys. Ges. 13, 19 (19114). 

8 WorTHING, A.G.: Phys. Rev. 10, 377 (1917). 
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andere Methode wurde von Wortuinc® fiir Wound von EuLer” fiir 
Kohlenstoff verwendet. Das Emissionsvermégen fiir Kohlenstoff ist von 
MACPHERSON zu 0,775 bestimmt worden durch Vergleich der Gesamt- 
strahlung des Kraters mit der nach SreraAN und BoLTzMANN sich er- 
gebenden schwarzen Strahlung von Durchschnittstemperatur des 
‘Anodenkraters, wobei der Kohlenstoff als grauer Strahler angenommen 
wurde ; diese Temperatur ergab sich aus der relativen spektralen Energie- 
verteilung der Kraterstrahlung. EuLER! dagegen hat das spektrale 
Emissionsvermégen am Anodenkrater oberhalb von 5000 A durch Ver- 
gleich mit Standardstrahlern und unterhalb von 5000 A mittels Reflexion 
2ines aufprojizierten Beck-Bogens gemessen. Dabei ergaben sich fol- 
zende Werte: 
A(A) 2500 4500 6000 18000 


e7 0,71 0,74 0,77 0,78. 


Mir die reinsten Spektralkohlen (Ringsdorff Spektral II) liegen die 
Werte fiir e, um 0,01 hoher. 

Die MeBgenauigkeit soll im gesamten Gebiet unter +1,5% liegen, 
40 daB Schwankungen der einzelnen Graphitsorten noch erfaBt werden 
connten, die bei 0,02 des Emissionsvermégens liegen sollen. Die Messung 
les Emissionsvermégens von C durch direkten Vergleich der Krater- 
tirahlung mit der schwarzen Strahlung glezcher Temperatur wurde erst 
lurch die Entwicklung eines schwarzen K6érpers von Sublimations- 
-emperatur des Kohlenstoffs méglich. Diese von uns beschriebene An- 
yednung!!,12 wird auch in dieser Arbeit benutzt. 


Zunachst wurde unter Weglassung des Geblases vor dem Kohlerohr- 
hlitz versucht, die Strahlung von der Oberflache des Rohres mit der 
$trahlung aus dem Schlitz zu vergleichen. Trotz Warmeisolation mit 
trei konzentrischen Kohlerohren bis zu 5 cm Durchmesser und Aus- 
iillung der Zwischenraume mit Graphitkérnern war die Oberflachen- 
-emperatur stets viel niedriger als im Innern des Rohrs, weil durch die 
iir den Strahlungsaustritt freigelassenen Blenden Kaltluft eintreten 
‘onnte; ferner kondensierte sich Kohlenstoff auBen auf dem Rohr in 
‘orm von Kugeln und glanzenden Schichten. Daher erhalt man kein 
-efiniertes Emissionsvermégen. Fig. 1 zeigt die quer zum Rohrschlitz 
orgenommene Registrierung der Schwarzung einer Aufnahme des 
tohres. 

Aus diesen Griinden haben wir das Emissionsvermégen dadurch be- 
timmt, daB mit Hilfe derselben Abbildungsanordnung einmal der 


9 WoRTHING, A.G.: Phys. Rev. 22, 9 (1924). 

10 EuLER, J.: Ann. Phys. 11, 203 (1953). 

11 ANACKER, W.F., u. R. ManNxKoprr: Verh. dtsch, phys. Ges. 5, 55 (1954). 
12 ANACKER, W.F., u. R. Mannxoprr: Z. Physik 1959 (im Druck). 
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schwarze Kérper und das andere Mal der Anodenkrater eines Normal- 
Kohlebogens aufgenommen wurde; die Bogenlampe konnte dazu leicht 
an die Stelle des Kohlerohres montiert werden. Damit der Kohle- 
krater, ebenso wie das Rohr, die Sublimationstemperatur erreicht und 
als Normal dienen kann, miissen folgende Bedingungen erfiillt sein: 
1. Stromstdrke. Der Bogen muB mit einer Stromstarke kurz unter- 
halb der ,,Zischstromstarke‘‘, auf jeden Fall iiber ?/,; dieser Stromstarke 
brennen; EULER® stellte eine 
Zunahme der Kratertemperatur 


um etwa 30° fest, wenn die 
ese Bogenstromstarke von 2/, bis 
rn auf die volle Zischstromstarke 


erhodht wurde; bei weiterer Er- 
héhung blieb aber die Tempe- 
ratur konstant. Der Strom soll 
mindestens 1 Amp/mm? _be- 
tragen!; dann reicht die hell 
leuchtende Flache gerade bis 
zum Kraterrand. 

2. Kohlestellung. Die Bogen- 
kohlen sollen — am _ besten 

durch seitliche Abbildung kon- 

Ww” trolliert — so stehen, daB die 

Ae Se Spitze der vertikal angebrach- 

Pi Repirng des Stlchn Venu de Sten Kathode 6 mm vor dem 

K6rpers; die ortlich konstante schwarze Strahlung oben, Anodenkrater und in Hohe der 
etwas tiefer die Strahlung von der Rohroberflache. Am : . 

oberen Bildrand die Linie totaler Schwarzung horizontal liegenden Anode 

steht’. Dann brennt der Anoden- 

krater gleichmafig und senkrecht zur Strahlungsrichtung (Anodenachse) 

ab. Die Kohlen miissen einbrennen, bis sich Temperaturgleichgewicht 

in der Anodenkohle eingestellt hat. 

3. Reinheit der Bogenkohle. EvuLEeR? stellte fest, daB die beste Strah- 
lungskonstanz von feinkérnigen, elektrographitierten Kohlen geliefert 
wird. Dabei ist es notwendig, daB die Anode besonders spektralrein ist, 
wahrend die Kathode nicht gereinigt zu sein braucht. Enthalt. namlich 
die Anode irgendwelche Verunreinigungen, so springt der Brennfleck 
durch ,,Flickern"’ des Bogens von der Stirnflache der Anode seitlich ab 
und greift auf weiter zuriickliegende Teile der Anode iiber. Hierdurch 
wird die Temperatur des Anodenbrennflecks herabgesetzt. Das,,Flickern‘‘ 
entsteht dadurch, daB der Bogen auf Nester von leicht ionisierbaren 
Verunreinigungen tiberspringt, die einige Millimeter hinter der Stirn- 
flache verdampfen. Nach EuLer stellt besonders Ca als haufig in Bogen- 
kohlen vorkommende Verunreinigung eine Ursache fiir das Flickern dar, 


wl 
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da CaO einen Siedepunkt von 2850° C hat, so daB es bereits dicht hinter 
‘dem Anodenkrater verdampft. 


4. Dimensionen der Kohlen. Nach MAcPHERSON? eignen sich am 
[besten 6 mm dicke Anoden, die eine geniigend groBe Flache haben und 
[keine allzu hohe Stromstarke erfordern; die Kathode soll dann 4mm @ 
haben. — EULER® empfiehlt als Anode 6 bis 8 mm @ und Kathoden von 
‘ebenfalls 4mm @ bei 10 Amp. Um einen zu schnellen Abbrand der 
(diinnen Kathode durch seitliches Ubergreifen des Bogenansatzes zu 
‘\vermeiden, benutzte er hauchverkupferte Hartkohle der Sorte Gamma S 
‘der Ringsdorff-Werke. Die Cu-Spektrallinien sollen wegen der geringen 
|Konzentration nicht st6ren. — GoEING® gibt vier Kombinationen ver- 
-schiedener Kohlestarken mit den dazugehérigen Stromstarken an: 


Tabelle 
Anode | Kathode | Strom B 
(mm 2) | (mm ¢) (Amp) Kohlesorte 
6,35 357 11 | Special Graphite Spectroscopic Electrodes, 
United Carbon Comp., USA 
10,5 4,0 | 12—14 Anode; Siemens Plania ARG 
| | Kathode: Ringsdorff Azur S/EK 
6,0 4,0 | 7—7,5 | Ringsdorff Azur S/EK 
4,0 4,0 5—5,5 | Ringsdorff Azur S/EK 


Fiir diese Arbeit wurden Ringsdorff-Spektralkohlen RW I(4,5mm @), 
RW II (5,0mm @) und von uns selbst durch Erhitzen bis zur Sublima- 
tion gereinigte Ringsdorff Azur S-Kohlen (4,0mm @) als Anoden ge- 
prift. Die Strahlungskonstanz konnte mit der bewegten Platte gut 
kcontrolliert werden. Als Kathode diente immer Azur S (4,0mm @). 
HW I-Kohlen waren vermutlich wegen der Grobkérnigkeit nur schlecht 
tonstant; RW II-Kohlen zeigten groBere Schwankungen der Strahlung 
um einen Mittelwert. Die von uns selbst gereinigten Kohlen waren am 
pesten und wurden daher fast ausschlieBlich fiir die Messung des Emis- 
sionsvermégens benutzt. Die Zischstromstarke lag fiir das Kohlepaar 
RW II-Azur S bei 7,6 Amp, fiir Gereinigte Azur S-Azur S bei 6,4 Amp. 

Mit Hilfe der bewegten Platte wurden das Emissionsvermégen und 
seine zeitlichen Schwankungen bei 4820A gemessen. Diese Wellen- 
‘ange wurde deshalb gewahlt, weil die Bandenstrahlung wie auch das 
Kontinuum der Bogensdiule vom ganzen sichtbaren Spektralbereich 
Hort besonders schwach ist. Fig. 2 zeigt, iibereinander registriert, den 
eeitlichen Verlauf von schwarzer und Anodenkrater-Strahlung. Aus 
lerartigen Messungen ergab sich fiir das Emissionsvermégen von 


13 GorInG, W.: Z. Physik 131, 603 (1952). 
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Kohlenstoff bei der Sublimationstemperatur und 4820 A: 
ey = 0,765 + 0,049. 


Dabei waren die Fehler fiir die zeitlichen Schwankungen bei 22 Mes- 
sungen: 


a) Maximaler Fehler der Einzelmessung: + 8,5 %. 
b) Mittlerer Fehler der Einzelmessung: +6,4%. 
c) Mittlerer Fehler des Durchschnitts: +1,4%. 


Die Fehlerberechnung war derjenigen fiir den schwarzen Korper 
vollig gleichartig?; aus der Registrierung wurden die Intensitatsverhalt- 
nisse in dicht aufeinander- 

iit folgenden Zeitpunkt 
SChWGPZUNG olgenden Zéitpunkten ge- 
Schwarzer messen. — Die erwahnten 


Konper ~ Angaben anderer Autoren 
ee fiir das Emissionsvermégen 
lagen innerhalb der hier 

festgestellten Fehlergren- 

zen. — Das Emissionsver- 

mégen lieB sich nicht noch 

: genauer bestimmen, weil 

die Konstanz der Anoden- 


kraterstrahlung nicht so 
Zelt 


gut war wie die des schwar- 

Fig. 2. Registrierung des zeitlichenVerlaufs der schwarzen Strah- oe - : : 
lung (oben) ftir zwei Gliihprozesse und der Anodenstrahlung zen Kor pers (Fig. 2). Die 
(unten). Man sieht die Unterschiede in der Konstanz Intensitat an der Anoden- 


oberflache ist drtlich wegen 
der Locher und Erhebungen sehr verschieden. Man konnte das Entstehen 
und Vergehen der Unebenheiten auf der Anodenoberflache durch Ab- 
brand als dunklere oder hellere Streifen auf der bewegten Platte genau 
verfolgen. Das erkennt man auch in der 6rtlichen Strahlungsverteilung 
in Fig. 3. Oben ist die Schwarzung quer zum Rohrschlitz, unten die 
Schwarzung tiber den Anodendurchmesser zu verschiedenen Zeitpunkten 
registriert. Die Fehler durch 6rtliche Schwankungen sind wesentlich 
groBer als die der zeitlichen in Fig. 2. Die in Fig. 3 erkennbare ,,Rauhig- 
keit’ der Anode diirfte der Grund fiir die von EULER beobachtete Tat- 
sache sein, daB sich die feinkérnigen Elektrographite besser eignen als 
die Naturgraphitsorten. Die ganz kleinen regelmaBigen zeitlichen 
Schwarzungsschwankungen in Fig. 2 wurden durch den Schlupf im 
Zahnradgetriebe des Vorgeleges fiir den Synchronmotor verursacht, der 
die Platte bewegt??. 


Intens/tat 


Der spektrale Verlauf des Emisstonsvermégens von Kohlenstoff wurde 
mit fast derselben Anordnung aufgenommen. Vor dem Spektrographen- 


Das Emissionsvermégen von Kohlenstoff 21 


spalt wurde lediglich ein durch ein elektrisches Relais auslésbarer 
Compur-VerschluB aufgestellt; auBerdem war die Kassette gegen eine 
gewohnliche Kassette mit Perutz-Phototechnischem Film A (panchroma- 
tisch) ausgetauscht worden. Das Emissionsvermégen zwischen 4000 und 
6400 A wurde durch Vergleich mit dem Emissionsvermégen bei 4820 A 
bestimmt, das mit 0,76; als Vergleichswert angenommen wurde. Dies 
war notwendig, da es schwierig war, Momentaufnahmen des gesamten 
Spektrums gerade im Augenblick der Sublimation zu machen, und weil 
die VerschluBzeiten des verfiigbaren Verschlusses zu ungenau waren. 
So ergaben sich folgende Werte: 


2(A) 4000 4820. ~—-6400 
ey 0,745 0,765 0,775 - 


AuBer den Fehlern durch Strahlungsschwankungen, Emulsionsver- 
schiedenheiten, Photometrierung und zeichnerische Auswertung machte 


Fig. 3. Registrierung des 6rtlichen Verlaufs der Strahlung quer zum Rohrschlitz (oben) und quer zum Anoden- 
krater (unten) zu je 3 verschiedenen Zeitpunkten zeigt die Rauhigkeit der Anodenoberflache 


sich die Bandenstrahlung, vor allem der CN-Banden, st6rend bemerkbar. 
Wegen der geringen MeBgenauigkeit erschien eine Bestimmung der 
Materialabhangigkeit des Emissionsvermégens als wenig sinnvoll. Die 
Werte des spektralen Emissionsvermégens der von uns hochgereinigten 
Kohlen stimmen mit den von EuLER" angegebenen Werten fiir die beste 
Spektralkohle von Ringsdorff (Spektral II) ausgezeichnet tiberein. Aut 
Grund der in dieser Arbeit beschriebenen zeitlichen und Ortlichen 
Schwankungen des Anodenkraters kénnen zusammenfassend der Kohle- 
bogen und der von uns beschriebene schwarze Kérper auf ihre Eignung 
als pyrometrisches Eichnormal gegeniibergestellt werden. — EULER? 
hat untersucht, inwieweit der Anodenkrater eine Temperaturmessung 
zulaBt, da folgende Fehlerquellen beriicksichtigt werden miissen : Die 
durch die pyrometrische Temperaturbestimmung bedingte Unsicherheit 
von +15°, die zeitlichen Bogenschwankungen von +2%, die Emis- 
sionsschwankungen von +2% bei verschiedenen Graphitsorten, sowie 


14 EutEr, J.: Sitzgsber. Heidelberg. Akad. Wiss. 1956/57, S. 61. 
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die Unsicherheit des Wertes der Konstanten c, in der Planckschen 
Strahlungsformel von 0,07%. Damit ergibt sich bei 2500 A eine Un- 
sicherheit der Strahldichte von 5 bis 8%. — Die Strahlung des Anoden- 
kraters ist also, wie auch in dieser Arbeit gezeigt, von der Kérnigkeit der 
Anodenoberflache, von der unregelmaBigen Bogeneinmiindung auf der 
Anode und der dadurch bedingten ungleichmaBigen Oberflachentempe- 
ratur sowie durch das Emissionsvermégen vom Material und dem Wel- 
lenlangenbereich abhangig. CN- und C,-Banden kénnen niemals vollig 
vermiden werden"; ferner ist die Strahlungsstarke von der Atmosphare 
abhangig, in der der Bogen brennt!° und zeigt dariiber hinaus auch zeit- 
liche Schwankungen der Strahldichte durch unregelmaBige Stromvertei- 
lung. Selbst die Welligkeit des verwendeten Gleichstroms macht sich 
beim positiven Krater bemerkbar!*. Der Anodenkrater ist also zwar 
sehr bequem zu handhaben, hat aber als Strahlungsnormal eine Reihe 
von Nachteilen, die beim schwarzen K6rper nicht oder nicht in dem 
MaBe auftreten. — Obwohl nur eine Einstellzeit von einigen Sekunden 
zur Verfiigung stand, war es mit dem schwarzen Kérper méglich, ein 
Pyrometer mindestens ebenso genau zu eichen, wie mit dem Bogen- 
krater4. — Damit hoffen wir gezeigt zu haben, daB der schwarze Kérper 
von Sublimationstemperatur des Kohlenstoffs sich in diesem Einzelfall 
auch bereits in der Praxis bewahrt hat. 
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Aus dem Mineralogischen Institut der Universitat Gottingen, 
spektralanalytische Abteilung 


Interferometrische Untersuchung von Linienprofilen 
im freibrennenden elektrischen Lichtbogen 
Von 
KLAUS BERGSTEDT 
Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. Dezember 1958) 


In den beiden Teilen der Arbeit wird iiber interferometrische Messungen von Linien- 
profilen verschiedener Elemente am Niederstrom-Kohlebogen berichtet, die noch 
durch Messungen an ausgewahlten Eisenlinien erganzt wurden. Nach Ermittlung 
der Apparatefunktion und Abtrennung des Apparateanteils ergibt sich die wahre 
Intensitatsverteilung als Folge von Doppler-Effekt, Dispersion und anderer physi- 
kalischer Ursachen. Der Einflu8 der Hyperfeinstruktur auf die Gesamtintensitat 
einer Linie wird am Beispiel von La II-Linien untersucht *. 


A. Linienbreite und Doppler-Effekt 


Die Profile von Spektrallinien verschiedener Elemente mit unter- 
schiedlichen Atomgewichten und Ionisierungsspannungen zeigen, wenn 
sie im elektrischen Lichtbogen angeregt werden, schon wegen des 
Doppler-Effekts verschiedene Halbwertsbreiten. Im folgenden wird 
versucht, diesen EinfluB von den tibrigen Ursachen der Linienverbreite- 
rung zu isolieren. 

I. Theorie 


§1. Ursachen der Linienverbreiterung. Bei der Untersuchung eines 
Linienspektrums, das mit Hilfe eines Spektralapparates gewonnen wird, 
zeigen die einzelnen Linien Profile von endlicher Breite. Diese Linien- 
konturen entstehen durch Zusammenwirken mehrerer Ursachen und 
lassen sich daher darstellen als Faltung von Intensitatsverteilungen 
/’ (x) (v=1, 2, ...), wobei die /® relative Intensitaten und x den Abstand 
vom Maximum der jeweiligen Linie in Einheiten der Wellenlange oder 
Frequenz bezeichnen. Man muB (siehe z.B.1) unterscheiden zwischen: 
a) einer Intensitatsverteilung /’(x), die der Spektralapparat aus einer 
streng monochromatischen Linie erzeugen wiirde, und b) einer wahren 


* Wir hoffen, daB ein Teil der Ergebnisse fiir die spektrochemische Analyse von 
Interesse ist, fiir die sich die Lichtbogenentladung besonders bewdhrt hat, seit 
V.M. Go_pscumipt im Jahre 1930 begann, sie zur Untersuchung der chemischen 
Zusammensetzung von Mineralen, Gesteinen und Chemikalien heranzuziehen. 

1 Hurst, H.C. v.p., u. J. J.M. Reesincx: Astrophys. J. 106, 121 (1947). 
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Intensitatsverteilung /’’ (x), die durch die Oszillatorenstarke der jeweili- 
gen Linie und durch duBere Einfliisse auf das emittierende Atom zu- 
stande kommt. /’ (x) und /”’ (x) miteinander gefaltet ergeben das beobach- 
tete Profil f(x). Mathematisch stellt sich die Faltung dar durch: 


+00 
f(a) Pe iP AY) ey (1) 


a) Der ApparateeinfluB. Bei den vorliegenden Untersuchungen kam 
als hochauflésender Spektralapparat ein Fabry-Perot-Interferometer zur 
Anwendung. Dieses hat ein Dispersionsgebiet (siehe z. B. ?) 

Fe (2) 
2d-cosa 2d = 


Ah= 


und eine Halbwertsbreite 
h' =A -g(R) (3) 


der einzelnen Interferenzmaxima. 
Es bezeichnen: 


7 


d = Abstand der beiden Spiegelschichten des Interferometers, 
« = Einfallswinkel im Interferometer, 


R = Reflexionsvermégen einer Spiegelschicht 


und es ist 


¢(R) =~ arcsin [= 
It 


R\ _1—R 
Bene " 


die Apparatefunktion, die experimentell bestimmt werden muBb. 


b) Die wahre Intensitatsverteilung f'’ (x). Sie entsteht als Faltung von 
Intensitatsverteilungen mit verschiedenen physikalischen Ursachen. 
Die Verbreiterung durch den Doppler-Effekt der emittierenden 
Atome fiihrt zu einer Linienform, die sich durch eine GauB-Funktion 
beschreiben laBt : 
fa(x) =Cy- ele) (4) 


mit einer Halbwertsbreite 
hy = By 2 |/In 2 = 1,665 By. (4a) 


Die Strahlungsdampfung fiihrt zu einer Dispersionsform 


Oe ee (5) 


A 


9 | ‘m + Vn 
v* | : 
2 / 


mit einer Halbwertsbreite 


hy en 4 Vno (Sa) 


2 IXOPFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl., S.74—77. 1956. 
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wobei y,, und y,, (in Kreisfrequenzeinheiten) ein MaB fiir die Unscharfe 
der an dem Emissionsakt beteiligten beiden Terme des Atoms sind3 und 
die Ubergangswahrscheinlichkeit des jeweiligen Uberganges enthalten. 
Diese natiirliche Linienbreite kann infolge der im Lichtbogen vorhande- 
nen hohen Temperaturen nicht bestimmt werden, da sie weit unterhalb 
der MeBfehlergrenze liegt!. 


Ferner spielen druckabhangige Effekte eine groBe Rolle bei der 
Ausbildung der Linienkontur. Man unterscheidet zwischen einer Theorie 
der StoBdampfung, die durch kurzzeitige Stérungen des Leuchtatoms 
beim Voriibergang anderer Partikel entsteht4-® und einer statistischen 
Theorie, die die standige Beeinflussung des Leuchtatoms durch die 
Felder anderer Atome beschreibt. Diese Theorien und ihr Zusammenspiel 
wurden von UNS6LD? und SoBELMANNS diskutiert. 

VieleSpektrallinien be- 
stimmter Elemente haben 
ferner eine Hyperfein- 
struktur und erscheinen 
dadurch in Spektralappa- 
raten, in denen die Hfs 
noch nicht aufgelést wird, 
verbreitert?®. 


(0) a 


— (B)p SS 


§ 2. Entzerrung von 
Linienprofilen. a) Die Re- 


| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
p-e p=l 


duktion der Interferenz- Ordnungszoh! D= pre 
A A ° y = ihe 

figur. Bei den meisten 727 n n+l-€ Me 
Fig. 1. Quadratisches Verfahren zur Umrechnung der gemes- 


Aufnahmen der vorliegen- 
den Untersuchung wurde 


senen Interferenzverteilung auf 4aquidistante Maxima 
= (D> Ee.) 
Ap+1,p = ( ptla pa 


die Figur so gewahlt, daB 
das Zentrum des Interferenzringsystems in die Linienmitte gelegt wurde 
(Fig. 1). In diesem Falle konnte die Reduktion nach einem Rechenver- 
fahren durchgefiihrt werden, das sehr ausfiihrlich von ToLansky’? 
beschrieben wurde. 

Wenn die Bezeichnung der in der Interferenzfigur gemessenen Abstande 
gemaB Fig. 1 gewahlt wird, kann man die Abstande A, Aya dy b 
beliebiger Punkte 0, c,d... eines Linienprofils von seiner Mitte bei a 


3 WEISSKOPF, V., u. E. WIGNER: Z. Physik 63, 54 (1930). 
4 WeIssKoPF, V.: Z. Physik 75, 287 (1932). 

5 Lenz, W.: Z. Physik 80, 423 (1932). 

6 LINDHOLM, E.: Diss. Uppsala 1942. 

7 UNnSOLD, A.: Physik der Sternatmosphiren, 2. Aufl. 1955. 
8 SopeLMANN, I.I.: Fortschr. Physik, 4, 4, 175 (1957). 

9 MaNNnkKoprFF, R.: Spectrochim. Acta 1, 197 (1939). 

10 Born, M.: Optik. Berlin 1933. 
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berechnen aus dA, pat _%a,6 __ysw., worin 
Ap, ja! 


6,5 =(D3,.— D5,s) A, ye Op De Lay" (6) 


Bei einigen Aufnahmen wurde das Zentrum des Ringsystems nicht aut 
den Spektrographenspalt abgebildet. In diesem Falle konnte man eine 
lineare Reduktion der Interferenzverteilung vornehmen, die schon vom 
3. bis 4. Ring vom Zentrum (p =3, 4, ...) die gleiche Genauigkeit ergab, 
wie die quadratische Methode. 


b) Die Entzerrung der Profile. Es gilt jetzt, Gl. (1) zu lésen, damit 
man das wahre Profil einerseits von der Apparateverteilung befreit und 
andererseits die wahre Verteilung analysieren kann. Die Lésung von 
Gl. (1) kann auf numerischem Wege erfolgen. Einige Methoden sind bei ” 
zusammengestellt. Sie sind miihsam in der Anwendung. Es zeigt sich 
nun, daB in der Spektroskopie haufig Apparate- und Linienprofile be- 
obachtet werden, die man gut durch eine oder mehrere sog. Voigt-Funk- 
tionen approximieren kann?!:", Eine Tabellierung der Voigt-Funktionen 
gibt Erste! an. Diese Tabellen wurden hier zur Entzerrung benutzt. 
Eine Voigt-Funktion /)(«) wird durch ein Faltungsintegral 


+00 
fole) = J he—y) hey) dy (7) 
definiert, wenn 
ae ay 7" 
f(x) + Bp? s. (5) 
eine Dispersionsverteilung mit der Halbwertsbreite h, = 28, und 
ih) = Cee s. (4) 


eine GauB-Verteilung mit der Halbwertsbreite 4, = 1,665 f, darstellt. 
C, und C, sind Konstanten, die Normierungsfaktoren enthalten. 

Die Faltung zweier beliebiger Funktionen /, (x) und /,(x) entspricht 
der Multiphkation ihrer Fourier-Transformierten’?. Die Fourier-Trans- 
formierte einer Dispersionsverteilung f(x) ist 

Pr (t) wer! 


und die einer GauB-Verteilung 
_ (Bs 
P2(t) ~e | : d : 
Es folgt 
Bz ,\* 
ye ||=——4 
Pol!) = Pil): Pot) ~e (4) (8) 


4 Hust, H.C.v.p.: Bull. atronom. Inst. Nether]. 10, 79 (1949). 
eo Scns (Baye ZA Astrophys. 33, 39 (1953/54). 
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Man kann auch zwei Voigt-Funktionen f(x) und /@)(x) miteinander 
falten: 


+co 
D(a) =f Me — IPO) ay (9) 
und erhalt 


(4.8) 2-6 24 (2) 2 
PE) =O GPO eT 


Die Parameter zweier Voigt-Funktionen sind damit durch die Beziehun- 
gen 


(10) 


Ap b= BY) sh? (14) 
By) = BS)? + By”? (12) 


verkniipft. Bei der Approximation eines gegebenen Profils durch eine 
Voigt-Funktion muB also nur der Formparameter }, =f,/h (h = Halb- 
wertsbreite der Voigt-Funktion) bestimmt werden. Aus den Tabellen 
bei #* kann man dann £, und f, berechnen. Wenn man so die Parameter 
der beobachteten Verteilung ermittelt hat und die der Apparatefunktion 
kennt, kann man nach Gl. (11) und (12) die Parameter und damit die 
Voigt-Funktion erhalten, die das wahre Profil approximiert. Man kann 
dann versuchen, dieses in Doppler- und Dispersionskomponente zu zer- 
legen. 


IT. Experimentelles 


§1. Versuchsanordnung. Das Interferometer E wurde nicht im 
parallelen Strahlengang benutzt; sondern zwischen den beiden Spiegel- 


a:b=7:3 
Fig. 2. Versuchsanordnung und Strahlengang. E Interferometer, Z Zwischenblende, wird durch Linse L, 
auf E abgebildet 


schichten wurde ein Bild der durch eine Zwischenblende 7 ausgeblen- 
deten Zone des Lichtbogens entworfen. Dadurch wurde die Ortsabhan- 
gigkeit der Strahlungsintensitat in der benutzten Lichtbogenzone eli- 
miniert. Das Interferometer wurde zur Erleichterung der Parallel- 
justierung der Spiegelflachen auBerhalb des Spektrographen angeordnet. 
Ein guter Achromat L, bildete das Ringsystem auf den Spalt Sp des 
Dreiprismenspektrographen ab (Fig. 2). 

§ 2. Justierung und Aufnahmeverfahren. Die Justierung wurde mit 
Hilfe einer punktférmigen monochromatischen Lichtquelle durchgefiihrt. 
Eine Natrium-Dampflampe Na beleuchtete eine Lochblende von einigen 
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Zehntel Millimeter Durchmesser. Das Verfahren wurde von TOLANS- 
KY}3, S.141 beschrieben. Ein Ablenkspiegel gestattete eine bequeme 
Beobachtung auBerhalb der optischen Achse. 

Zur Aufnahme wurden Verbindungen der zu untersuchenden Elemente 
mit Kohlepulver verdiinnt und in nach eigenem Verfahren gereinigte 
Ringsdorff-Kohlen von 4mm @ eingefiillt. Diese Kohlestabchen wurden 
als Kathoden des Lichtbogens benutzt. Es wurde ein Strom von etwa 
8 Amp und eine Bogenlange von etwa 7 mm eingestellt und eine Bogen- 
zone untersucht, die den Bereich von 2 bis zu 3 mm Abstand von der 
Kathode umfaBte. Die Spaltweite am Spektrographen war 0,80 mm. Als 
Aufnahmematerial fanden Perutz-Filme verschiedener Gradation Ver- 
wendung. Zur Gewinnung der Schwarzungskurve des betreffenden 
Films wurden auBer dem zu untersuchenden Spektrum mittels eines, 
fiinfstufigen Platinstufenfilters Intensitatsmarken auf jeden Film auf- 
genommen. 


§ 3. Auswertung. Mit einem Registrierphotometer wurde der Schwar- 
zungsverlauf der Spektrallinien in Richtung des Spektrographenspaltes, 
also senkrecht zu den Interferenzstreifen auf Bromsilberpapier registriert. 
Mit Hilfe einer aufgelegten durchsichtigen Netztafel wurde die aufge- 
zeichnete Kurve punktweise vermessen, die Schwarzung berechnet und 
aus der Schwarzungskurve die relative Intensitat ermittelt. Nach der 
Reduzierung dieser Intensitatsverteilung auf adquidistante Maxima 
gemaB Fig. 1 wurde nach einem von ELSTE (!, S. 44) vorgeschlagenen 
Verfahren versucht, das so erhaltene Profil durch eine Voigt-Funktion 
zu approximieren. 

§ 4. Die Apparatefunktion. Wenn man Linien sehr kleiner Halbwerts- 
breite und méglichst kleine Etalonabstande d wahlte, konnte man an- 
nehmen, da bei der dann beobachteten Verteilung wegen der Beziehung 

Auflésungsvermégen = - ee = - (13) 
die Apparatebreite h’> wahre Breite h’’, die schmale Linie also praktisch 
noch nicht aufgelést war und somit quasi monochromatisch erschien. 
Das erhaltene Profil wurde daher als Apparateprofil gedeutet. 

Es wurde ein Etalonabstand d=0,854mm benutzt. Als schmale 
Linie wurde die Argonbogenlinie A =4158 A ausgewahlt, die in einem 
kleinen Argon-Entladungsrohr angeregt wurde. 

Die Halbwertsbreite ergab sich zu h’ =10,25 - 1072 A=-8% und 
fiihrte zu einer Apparatekonstanten 


g (RK), S010: 


Das Apparateprofil lie sich gut durch eine Voigt-Funktion mit der 
Formzahl 6, =0,48 approximieren (Fig. 3). 


'8 ToLANSKY, S.: High Resolution Spektroskopy. London: Methuen 1947. 
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§5. Ergebnisse. Es wurden Doppler-Effekte an Fe-Linien beobachtet. 
Da Eisen ein Ubergangselement ist, kann man in seinem Spektrum 
Ubergange innerhalb der 


/ 
3er-Schale erwarten. Die A 
zagehorigen Terme sind f Gemessenes 
durch die zwei Elektronen Oe ee 


——bogt-Proti/ 
der 4s-Schale gegen StéBe 


und Felder anderer Atome 
oder Ionen abgeschirmt, so 
daB die druckabhangigen 
Verbreiterungseffekte keine 
groBe Rolle spielen kén- 
nen. Eine schwache StoB- 
verbreiterung verursacht 
nur ein Anheben_ der 
Linienfliigel und keine 
wesentliche VergrdBerung 


der Halbwertsbreite, die AE 20 70 0 20 10-*AE 
2 , s 2 l | | 
hier zur Messung des Dopp- 57 ae ie ae 
ler-Effektes diente. Ferner bruchteil des Dispersionsgebietes 
zeigte WEISSKOPF?4 daB Fig. 3 zeigt die gute Approximation der Apparateverteilung 
Nee: ms ay durch eine Voigt-Funktion der Formzahl 6, =0,48 und der 
schwache Linien mit einer Halbwertsbreite h’= 10,25 - 10-* A 


kleinen Oszillatorenstarke 
auch nur eine entsprechend kleine StoBdampfung erfahren. Auch ist 
bei diesen Linien die St6rung durch Selbstabsorption und Selbstumkehr 
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Fig. 4. Interferometrische Aufnahme des Eisenspektrums, Abstand der Spiegelschichten d= 5,894 mm 
Wellenlangen in A, mit den Klassifizierungen nach CRosswHITE * 


gering. Es war also anzunehmen, daf aus der Messung sehr schwacher und 
scharf erscheinender Linien die Gastemperatur im Bogen bestimmt werden 
konnte. Fig. 4 zeigt die intereferometrische Aufnahme des FeSpektrums. 
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Die Zahlen geben die Wellenlangen der Linien in A an, wahrend die 
Buchstaben A bis F entsprechend einer Klassifikation von CROSSWHITE™, 
der damit den Grad der Eignung der verschiedenen Fe-Linien als 
Standardlinien kennzeichnete, hinzugefiigt wurden. Zur Untersuchung 
des Doppler-Effektes wurden die Fe I-Linien der Wellenlange 4 = 4352A 
und 2=4859 A ausgewahlt. Die Entzerrung des gemessenen Profils 
fiihrte zu einer Doppler-Breite fy’, aus der sich nach 


T (°K) — he? M ~ = (14) 


FAG Ae Tee 
die Temperatur berechnen lieB (M = Atomgewicht des emittierenden 
Elements). 


Tabelle 1 
a : | h h hy’ T 
(A) | | (10-2 A) ce 
4352 | 0,22 | 4,54 1,61 BE: 6360 
4352 | 0,21 4,28 1,61 3:24 5890 
4859 | 0,49—0,20 | TS 2,00 3562 6020 
6100° K 


Die fiir die Temperatur im Fe-Bogen errechneten Werte stimmen in 
den Fehlergrenzen mit den von BURHORN) gemessenen tiberein, die 
ebenfalls aus dem Doppler-Effekt ermittelt wurden. Er erhielt eine 
Achsentemperatur von T= 6300° K+10%. Dabei beriicksichtigte er, 
da8 zu jeder Doppler-Breite Zonen des Bogens mit sehr unterschiedlicher 
Temperatur beitrugen. An den hier angegebenen Temperaturwerten 
ware noch eine solche Korrektur anzubringen. BURHORN schatzte fiir 
die Bogenachse ab, daB der MeBwert etwa um 500° zu tief liegt. 

Ferner wurde im folgenden versucht, bei einigen anderen Elementen 
von unterschiedlicher Ionisierungsspannung, die im Kohlebogen katho- 
disch verdampft wurden, Aussagen iiber den Doppler-Effekt zu ge- 
winnen. Es zeigte sich, daB es sehr oft nicht méglich war, die errechneten 
Intensitatsverteilungen durch eine Voigt-Funktion zu approximieren. 
Die Tabelle 2 enthalt einige MeBergebnisse : 


Tabelle 2 


Element | db | | ; = : onal — _| BE | + 
| | (10-2 A) ee) | ery 
a ee 
| 

Sr 4783) | | 22 Piss | cOsOS mu etcod: 2,38 4200 | 5,69 
Pb | 5005 7s°Py)—9p3P, | 6,20 3,16 1,79 5200 7,42 
Cu 4651 4F— 4D, sah | 1,84 3,06-—|~ 5400 | PP 
Fe | 6100 7,86 
Cd 4799 4,62} t00. | 27 7200 | 8,99 


14 CROSSWHITE, H.M.: Spectrochim. Acta 4 (1950—1952) 
1 Burnorn, F.: Z. Physik 140, 440 (1955). 
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Man erkennt den nach der Sahaschen Theorie der thermischen Ioni- 
sation im Plasma zu erwartenden Anstieg der Temperatur mit der 
Ionisationsspannung der Elemente. 


Durch sorgfaltiges Experimentieren wurde der Fehlerbereich mog- 
lichst klein gehalten. Die trotzdem entstehenden Fehler waren sicher 
gering gegentiber denjenigen, die bei der umstandlichen Auswertung der 
Aufnahmen auftraten. Erschwerend war vor allem die Tatsache, daB 
bei der Approximierung der Intensitatsverteilung durch eine Voigt- 
Funktion die Linienfliigel die entscheidende Rolle spielten. Hier fiihrten 
Uberlappung der einzelnen Interferenzmaxima, ungenaue Festlegung des 
Untergrundes und die unsichere Bestimmung der geringen Fliigelinten- 
sitaten aus dem fast waagerechten Bereich der Schwarzungskurve, die 
hier auch durch Benutzung der Seidel-Transformation!® 


nicht wesentlich gestreckt werden konnte, zu erheblichen Ungenauig- 
keiten. 

Wenn man eine UngewiBheit im Voigt-Parameter }, von +0,02 
annimmt, kommt man zu einem Fehlerbereich von h’’+8% in der 
Dopplerbreite und einer méglichen Abweichung von +15 % in der Tem- 
peratur. Die Temperaturwerte in Tabelle 1 liegen innerhalb dieser 
Fehlergrenze, da die Abweichung der beiden Extremwerte vom Mittel- 
wert kleiner als 5% ist. Fiir die Temperaturangaben der Tabelle 2 ist 
eine Ungenauigkeit von weniger als + 20% anzugeben. 


B. Hyperfeinstruktur und Wachstumskurve 


Emissions- und Absorptionsmessungen an Spektrallinien kénnen nur 
fiir eine ,,unendlich‘‘ diinne Schicht der emittierenden bzw. absorbieren- 
den Atome zu eindeutigen Intensitatsmessungen herangezogen werden. 
Da auf solchen Messungen die quantitative Spektralanalyse beruht, 
gewinnt hier die Frage nach der optischen Dicke der zu untersuchenden 
Schicht eine besondere Bedeutung. Man fragt nach der ,,Konzentra- 
tionsempfindlichkeit‘‘ der Linien und meint damit den Verlauf der 
Funktion f(c) =dJ/dc (I = Intensitaét der Linie, c = Konzentration der 
Emissions- bzw. Absorptionszentren). Diese Funktion ist im allgemeinen 
keine Konstante. 

I. Theorve 


§1. Selbstabsorption und Wachstumskurve. Die Absorption in einer 
leuchtenden Schicht erfolgt exponentiell, so da die Emission dieser 


16 KartsER, H.: Spectrochim. Acta 2, 1 (1941—1944). 
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Schicht an einer Stelle y des Spektrums 


I, =1,(1—e-*") (15) 
wird, wobeli 


k, = Absorptionsindex an der Stelle y, 

1 = wirksame Dicke der absorbierenden Schicht, 

I, =1,/A, mit J, = Emissionsintensitat an der Stelle », 
A, = Absorptionsvermégen an der Stelle v. 


I, ist gleich der Intensitat der schwarzen Strahlung bei der Tempe- 
ratur T der leuchtenden Schicht (Kirchhoffsches Gesetz). J ist auch fiir 
eine sehr breite Linie konstant, d.h. J, und A, oder Gesamtemission J 
und Gesamtabsorption A sind proportional. Fiir diinne Schichten, d.h. 
k,-1<A, ist die Gesamtintensitat J einer Linie, die einem Ubergang von 
einem oberen Zustand m in einen unteren Zustand m entspricht, 


I~k l 


n>m~ "> 


und da N=WN, -f,-., in R,_,,, als Faktor eingeht, wird 


DNase 5 pei. (16) 
Dabei bedeuten: 


N, = Zahl der Atome im oberen Zustand pro cm§, 
fn »>m = Oszillatorenstarke fiir den Ubergang n—>m. 


Bei gréBeren Schichtdicken steigt nach Gl. (15) die Intensitat infolge 
der Selbstabsorption wesentlich langsamer mit der Konzentration an. 
Diesen Intensitatsanstieg kann man fiir verschiedene Linienformen be- 
rechnen, die durch Faltungen von Dispersions- und GauB-Verteilungen 
von verschiedenen Parametern « = /,/h, entstehen (i, = Halbwertsbreite 
der Dispersionsverteilung, 4, = Halbwertsbreite der GauB-Verteilung). 
Durch Auftragen der Gesamtemission J in Abhangigkeit von der opti- 
schen Schichtdicke- /~c in doppeltlogarithmischem MaBstabe erhalt 
man die sog. Wachstumskurven (v.p. HELD"), aus denen man fiir be- 
stimmte Verhaltnisse x den Verlauf von J(c) ablesen kann (Fig. 5). 


Im linearen Teil der Wachstumskurven haben die Linien anfanglich 
ein reines Doppler-Profil. Je naher die Intensitat in der Linienmitte der 
schwarzen Strahlung kommt, um so langsamer nimmt die Gesamt- 
emission mit 9t-/ zu; denn die Linienbreite wachst wenig, weil die Flanken 
im Doppler-Kern sehr steil sind. Fiir diesen Fall berechnete R. MANN- 
KOPFF® den Anstieg und bestatigte ihn am Resonanz-Dublett des Be II 


 Heip, E.F.M.v.p.: Z. Physik 70, 508 (1931). 
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A = 3130/3131 A. Erst wenn sich die Damplungsfliigel ausbilden, ist 
wieder ein starkeres Anwachsen der Gesamtintensitat mit der Konzen- 
tration zu erwarten. 


Bei Resonanzlinien wird die Konzentrationsempfindlichkeit auBer 
durch Selbstabsorption noch durch Selbstumkehr in den AuBeren kithleren 
Bereichen der Lichtquelle herabgesetzt. Diese Selbstumkehr ist auf den 
interferometrischen Aufnahmen gut zu erkennen (Fig. 4). Da auch die 
Hfs zu einer Art Linienverbreiterung fiihrt, muB sie ebenfalls einen Ein- 
flu8 auf die Wachstumskurve haben und zwar im Sinne eines steileren 
Anstiegs. Dieser Einflu8 wurde hier experimentell gepriift. 
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Fig. 5. Wachstumskurven: Aquivalentbreite W von Linien als Funktion der Anzahl 9 - ] der absorbierenden 
Oszillatoren fiir verschiedene Parameter « = Verhaltnis von Dampfungs- zu Doppler-Breite 


§ 2. Die ,,Gouysche Kurve‘‘. Die Gesamtintensitat einer Linie ist 
bei sehr diinner Schicht folgendem Ausdruck proportional 


En 


1 N, 


Lm nom Anam &u' Zope ie bp (17) 
mit A,_,,, = Ubergangswahrscheinlichkeit nm, 
2. = statistisches Gewicht des oberen Zustandes n, 
N, = Zahl der neutralen Atome pro Volumeneinheit, 
Z,(T) = Zustandssumme des neutralen Atoms, 
En = Anregungsenergie des oberen Zustandes. 
l = Schichtdicke 


Bildet man das Verhaltnis der Intensitaten zweier verschiedener 


Linien eines Elements: 
En — & 
I, ee An sin’ hn +m , Biv . oo kT : (18) 
Ty Aj_4°hVi sk 8i 
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so erkennt man, daB bei gleichbleibender Temperatur das Intensitats 
verhaltnis konstant wird. Das ist fiir sehr diinne Schicht des emittieren 
den Plasmas richtig. Ware in diesem Grenzfall 


ii ee (19) 

I, 8i 
so hatte man eine genaue Konzentrationsverdopplung der Strahlungs- 
zentren. Triige man das Intensitétsverhaltnis dann in Abhangigkeit 
von der Intensitat der starkeren Komponente J, in willkiirlichem MaB- 
stabe auf, so bekame man die von SCHNAUTZ#8 als Gouysche Kurve be- 
zeichnete Funktion. SCHNAUTZ benutzte bei seiner Untersuchung das 
Resonanzdublett ?S,—?S,, des Kupfers, fiir das mit hinreichender 
Genauigkeit Gl. (19) richtig ist. Im vorliegenden Falle konnten dagegen 
Ubergangswahrscheinlichkeiten, Frequenzen und Anregungsspannungen 
nicht gleichgesetzt werden. Man muBte also einen zunachst unbekannten 


Wert 
4(i,) = hs T) = const 
I; 
fiir das Intensitatsverhaltnis bei diinner Schicht erwarten, der aus den 
Messungen zu ermitteln war, die bei kleiner Konzentration durchgefiihrt 
En— & 

wurden. Voraussetzung dafiir war, daB der Faktorn(T)=e *? , dh. 
die Temperatur, fiir alle Konzentrationen gleich war. Nun zeigte es sich 
z.B. in den Untersuchungen von EBERHAGEN?:*0, daB bei geniigender 
Konzentration eines Elements von geringer Ionisationsspannung im 
Bogen dieses den gesamten Stromtransport iibernimmt und damit allein 
die Temperatur im Bogenkern festlegt. Man bendtigte daher ein Element 
mit deutlicher Hfs und niedriger Ionisationsspannung. Beide Bedin- 
gungen erfiillt das Lanthan. Es war ferner giinstig, daB das Ionisations- 
potential von Lanthan (5,61 eV) etwa gleich dem von Strontium (5,69 eV) 
ist, so daB man auch bei kleinen La-Konzentrationen die Temperatur 
durch Zusatz einer geniigenden Menge von Sr zum La-Praparat konstant 
halten konnte. Das Intensitatsverhaltnis J,/J,=t) muBte also fiir diinne 
Schichten konstant sein und sich fiir gréBere Konzentrationen entspre- 
chend den Uberlegungen von §1 andern. 


MaAnNkoprrF® berechnete unter der Annahme, da8 nur der Doppler- 
Effekt das Linienprofil bestimmt, fiir das von ScHnautz}® benutzte 
Resonanzdublett des Kupfers die Gouysche Kurve einmal fiir eine 
Einfachlinie und zum anderen fiir die in zwei Hfs-Komponenten aufge- 
spaltene Cu-Linie. Eine weitere Berechnung fiihrte er fiir eine in fiinf 


18 Scunautz, H.: Spectrochim. Acta 1, 173 (1939). 
19 EBERHAGEN, A.: Z. Physik 143, 312 (1955). 
20 MANNKoprr, R.: Vortrag in Kiel 1954 (noch unver6ffentlicht). 
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Komponenten aufgespaltene Linie durch. Es ergab sich (s. °, Fig. 3), daB 
der Abfall der Gouyschen Kurve in diesem Falle zu wesentlich hoheren 
Intensitaten verschoben war. Durch eine ., Hfs-Verbreiterung“ ist die 
Intensitat jeder Wellenlange einer Linie bei gleicher Gesamtintensitit ver- 
kleinert, so daB die Intensitat der schwarzen Strahlung erst bei einer 
héheren Konzentration erreicht wird. 


II. Experimentelles 


§1. Versuchsanordnung. Es wurde bei kleineren Konzentrationen 
auch hier der Lichtbogen in Side-On-Beobachtung untersucht (Fig. 2). 
Um dagegen groBe Schichtdicken des emittierenden Plasmas zu erhalten, 
wurden bei Benutzung von Elektrodenfiillungen mit groBem Lanthan- 
gehalt auch End-On-Aufnahmen durch die hohle Kathode gemacht. Der 
Bogenquerschnitt etwa in der Mitte zwischen beiden Elektroden 
wurde auf eine Zwischenblende abgebildet, die die seitlich an dem Ka- 
thodenhohlzylinder (Kohle) vorbeifallende Strahlung abblendete. Der 
tibrige Aufbau war wie in Fig. 2. 


§ 2. Aufnahmeverfahren. Auf jeden Film wurde jeweils ein interfero- 
metrisches La-Spektrum genommen. Die Intensitatsmarken zur Kon- 
struktion der Schwarzungskurve wurden wieder mit Hilfe des fiinf- 
stufigen Platinstufenfilters hergestellt. Um den Anschlu8 der aus den 
einzelnen Aufnahmen zunachst in willkiirlichen Einheiten berechneten 
Intensitaten aneinander zu erreichen, wurde als Bezugsnormal der 
Anodenkrater eines Kohlebogens auf jeden Film aufgenommen. Fiir ein 
zuverlassiges Eichnormal muBte das Wandern des Brennfleckes auf der 
Anode vermieden werden. Durch Probieren wurde die Benutzung einer 
dickeren Anode (@ = 6 mm) und einer diinneren Kathode (@ = 4 mm) 
sowie die Einstellung eines Stromes von 8,0 Amp als besonders giinstig 
befunden. Der zentrale Teil des Kraters wurde auf den Spektrographen- 
spalt abgebildet. 


§ 3. Auswertung. Die Auswertung erfolgte wie in Teil A. Die Reduk- 
tion auf aquidistante Maxima geschah hier ausnahmslos gemaB Fig. 1. 
Das Verhaltnis der Zentralintensitaten der aus jedem Spektrum zur 
Auswertung gelangenden drei La II-Linien ergab sich aus Fig. 6a. Man 
konnte dann weiter das Verhaltnis der Zentralintensitaten der Linien 
von verschiedenen Aufnahmen zueinander in Beziehung setzen. Die 
Apparateverteilung brauchte nicht beriicksichtigt zu werden, denn sie 
dndert nichts an der Gesamtintensitat jeder Linie, die durch Aus- 
planimetrieren der Flaichen unter den Intensitatskurven nut einem 


Ottschen Kompensationsplanimeter bestimmt wurde. 
3* 
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§ 4. Ergebnisse. Zur Untersuchung wurden folgende La IIJ-Linien 
ausgewahlt (Fig. 7): 
4 = 4860A (a3F,—2z?Ds) Anregungsspannung = 2,79 ey, 
4 =4970A (22D, —z*P,) Anregungsspannung = 2,81 eV, 
4=—4999A4 (a3D,—23Py) Anregungsspannung = 2,88 eV. 
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Vig. 6a u. b. a Zur Reduzierung der Interferenzverteilung auf Aaquidistante Maxima ftir die drei untersuchten 

La lI-Linien. Relative Intensitat J als Funktion des Abstandes vom Interferenzzentrum. Aus dem Photo- 

meterdiagramm abgeleitete Profile 4860 A —-—.— ; 4970 A ; 4909 A —~—-~- bei der Konzentration C, 
(Tabelle 3). b Photometerdiagramm der Interferenzverteilung ftir die La II-Linie 4999 A (d = 5,894 mm) 


Nur die, Linie} 2 = 4999 A zeigt eine deutlich erkennbare Hyperfein- 
strukturaufspaltung in mindestens vier Komponenten (Fig. 6b). 


Es war giinstig, lonenlinien zu benutzen, denn ihre Strahlung wird vor- 
wiegend in der Nahe des Bogenkerns (der Achse der stromleitenden Zone) 
emittiert, wahrend im Bogenmantel die Ionendichte schnell nach auBen 
hin abnimmt. Daher ist bei Ionenlinien die Gefahr einer Selbstumkehr 
geringer. Dem entsprach es, daB auf keiner der Aufnahmen und der 
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Registrierkurven des Photometers sich bei den benutzten Linien eine 
Andeutung von Selbstumkehr zeigte. Dagegen war bei verschiedenen 
Fe I-Linien groBer Intensitat eine solche leicht schon auf der Aufnahme 
zu erkennen (Fig. 4, Fe 4383 und 4404 A). 
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Fig. 7. Interferometrisches Lanthan-Spektrum (end-on-Beobachtung). S.U. bezeichnet Linien mit geringer 
erkennbarer Umkehr 


Die Ergebnisse der Auswertung bringt Tabelle 3. Die erste Spalte 
enthalt lediglich die Protokollnhummer der benutzten Konzentration. 


Tabelle 3 
ed | _ Gesamtintensitat J pa Js860 re Ja009 
mischung in willktirlichen Einheiten I Wier II ae 
on Jis60 Jig99 Jisz0 
Cy 758 1554 466 1,675 3539 
Ge 1233 2417 724 1,70 | 3,34 
Cg 4°77 32 3170 979 Modal 3,24 
lop 1979 3 700 1145 As 3123 
Cs 2707 | 5 236 1646 1,05 3,18 
C6 3508 7196 2030 173 | 3,54 
Cy 7695 15425 4605 1,73 | 3,34 
Cg | 15045 31 602 9924 1,52 3,19 
Cy 23920 52970 20270 1,18 2,61 


In Spalte 2, 3 und 4 stehen die durch Ausplanimetrieren der beobach- 
teten Verteilung gewonnenen Gesamtintensitéten J, und die letzten 
Spalten enthalten die Intensitatsverhaltnisse 
Le ee 

J1970 ; i J1970 
Diese wurden als Funktion von Jiggq bzw. Jyggg in Fig. 8 doppeltlogarith- 
misch dargestellt. 
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Es tritt sehr klar der nach 9 erwartete Verlauf hervor. Man stellt fest, 
daB die durch Hfs verbreiterte Linie (obere Kurve) bis zu einer etwa drei- 
fach héheren Intensitat als die nur durch Doppler-Effekt verbreiterte 
Linie 24 = 4860 A (untere Kurve) eine fast lineare Zunahme der Gesamt- 
intensitat mit der Konzentration aufweist. Das bedeutet, daB eine Linie 
mit Hfs-Aufspaltung ,,konzentrationsempfindlicher” ist. 

Die gemessenen Werte reichen nahe an das vermutliche Minimum der 
t-Kurven heran. GréBere Konzentrationen lieBen sich mit Lichtbogen 
in der verwendeten Anordnung nicht erreichen. Aus Fig. 8 folgt ftir das 
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Fig. 8. Darstellung von r in Abhangigkeit von J ftir T=J4o99/J4979 (Obere Kurve) 
und tT=J4s6o/Ja790 (untere Kurve) 


Intensitatsverhaltnis der Linien 2 =4860 A und 2=4970 A bei diinner 
Schicht 


En — & 
%=1,71 = An—>m* Yam Joh og aP o (20) 
Aj hk Visk gi 
Aus den gemessenen Intensitaéten J, und /, kann man ahnlich, wie schon 
in 9 und 18 Wachstumskurven fiir die Linien 4860 und 4999 A konstru- 
ieren, falls es gelingt, etwas iiber die Zahl der strahlenden Zentren oder 
wenigstens tiber die ihr proportionale Konzentration c zu erfahren. 
Man kann einer bestimmten Intensitat Jig) der starkeren Linie eine 

Dichte von Emissionszentren zuordnen, die um den Faktor t= 1,74 
groBer ist als die Dichte, die zur gleichzeitig auftretenden Intensitat Jyoro 
der schwacheren Linie gehért. Aus der Halbwertsbreite beider Linien 
ergaben sich unter der Annahme, daB sich die beobachteten Profile 
neben dem Apparateanteil nur aus Doppler- und Dispersionskomponente 
zusammensetzten, die v.d. Heldschen Parameter 


ago = 0,4, 


X4970 = 0,05 . 
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Da die J-Werte der Tabelle 3 nur in willkiirlichen Einheiten angegeben 
sind, lat sich nur tiber das Verhiltnis J,/ Jo etwas aussagen, worin J, 
einen beliebigen der Intensitadtswerte, etwa den kleinsten J, bezeichnen 
soll. Die J,/J; sind in der ersten Spalte der Tabelle 4 angefiihrt. 

Zu einer Beziehung zwischen c und J gelangt man auf Grund der An- 
nahme, daB wenn J® sich um den Faktor t = J®/J® andert, c sich um 
den Faktor t) andert, der gilt, wenn 


; ; 5 Tabel 
die Zentrenzahl in der Querschnitts- are 
einheit der strahlenden Schicht so  Jice = a link? ead me Ss == 
nes - F 1 | ¢ 
klein ist, daB keine merkliche Absorp- 
tion stattfindet. Wie man leicht iiber- 1,00 L741 | 1,00 
sieht, wird wegen der Selbstabsorption 1,625 he 1,625 
oh ieee ; : 2,29 Ade, 2,35 
bei héheren Konzentrationen die Zu- 2,61 1,71 2 64 
nahme von / hinter der von c zuriick- ey 1,65 3,44 
: : 4,63 STAs} 4,70 
bleiben: 10.13 | 1.73 eee 
ots 2g Vento 20,4 mee EL 30,20 
fp 31,5 Petts, 146,9 


Man gelangt so zu folgendem Ansatz. Nimmt / um 4/J auf tJ zu, 

so hat c um wenigstens Ac auf t)c zugenommen, also 

se RAG dc No C : 

l a Ca ae phe et he pos a, 2 

im ay Fa) ay mit apt 1s | iy Stok 1. (21) 
Hier 1a8t sich nur die Integration der linken Seite ohne weiteres durch- 
fiihren, da t von J abhangt. Betrachtet man jedoch 7 als konstant, so 
ergibt die Integration die Naherungslésung 


Inc =InjJ™" + const; Incg =In J™"-+4 const, const = In sah 


eae 4" ie (22) 


\ JO 


oder 


Eine Abschatzung des Fehlers, den man begeht, wenn 7 als konstant be- 
trachtet wird, ist wie folgt méglich. Wie aus Tabelle 4 hervorgeht, 
andert sich t,/t im ganzen Variabilitatsbereich nur von 1,00 bis 1,45; 
wahrend J’ alle Werte von 1,00 bis 31,5 durchlauft. Differenzen 
entstanden in diesem Falle nur fiir J’ > 12,0 und die so errechneten Werte 
bildeten eine obere Grenze fiir c, die jedoch noch in der gleichen GréBen- 
ordnung bleiben. In der Tat reichen aber die Messungen aus um auch 
fiir J’>12 den Wert von 7 zu interpolieren, so daB auch hier der Ver- 
lauf von c mit befriedigender Genauigkeit dem von J zugeordnet werden 
kann. So ergeben sich fiir c die Werte, die in Tabelle 4 mit den zugeh6ri- 
gen Werten von J als Ordinaten der Wachstumskurve fiir A4=4860 A 
zusammengestellt sind (Fig. 9). 
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Fiir die Linie 4=4999 A ergeben sich héhere Intensitaten bei der 
gleichen Konzentration c, die jedoch wegen Gl. (20) zu einer Zentrenzahl 
gehoren, die um den Faktor 1,97 hoher ist. Verschiebt man demgemab 
die J —c-Kurve um 1,97 nach rechts, so fallen fiir kleine Intensitaten 
beide Kurven zusammen, dann aber bleibt 4860 zuriick, so daB bei c = 130, 
die Linie 4999 A bereits auf die doppelte Intensitat angewachsen ist und 
noch etwa die doppelte Steigung dJ/dc, also die doppelte Konzentrations- 


700 100 7000 
_ fe / ss ——- 
C= (FS) ggg Ud €'497=Cu999 


Fig. 9. Wachstumskurven. Anstieg der Gesamtintensitat J mit der Konzentration c fiir eine Linie mit 
Verbreiterung durch Hyperfeinstrukturaufspaltung (La II 4999 A) und eine Linie mit Doppler-Verbreiterung 
(La II 4860 A) 


empfindlichkeit besitzt. Man erkennt hier noch einmal, daB die Linie 
mit Hfs-Aufspaltung bei gréBeren Konzentrationen konzentrations- 
empfindlicher ist, als die nicht aufgespaltene. 

Die Streuung der Intensitatswerte entstand sowohl durch die Platten- 
fehler, wie durch die photometrische Auswertung der Interferenzvertei- 
lung. Aus dem Verlauf sowohl von t mit J, wie von J mit der Konzen- 
tration c ist leicht ersichtlich, daB der mittlere Fehler der einzelnen Inten- 
sitatswerte unter 6% bleibt. 


Zusammenfassung 


Teil A: Es wurde versucht, interferometrisch ermittelte Linien- 
profile durch Voigt-Funktionen zu approximieren und Aussagen iiber 
ihre Doppler-Komponenten zu machen. Nur ein Teil der untersuchten 
Spektrallinien verschiedener Elemente lieB sich so behandeln. Es zeigte 
sich, daB ein erheblicher Dispersionsanteil neben der Doppler-Verbrei- 
terung das Gesamtprofil pragte. Nur beim Eisen als Ubergangselement 
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und beim Lanthan als seltene Erde konnten einige schwachere Linien 
ausgewertet werden, die einem Doppler-Profil nahekamen. Die errech- 
neten Temperaturen stimmen innerhalb der betrachtlichen Fehlergrenzen 
mit den von anderen Autoren gemessenen iiberein und zeigten die nach 
der Sahaschen Theorie erwartete Abhangigkeit von der Ionisierungs- 
spannung. Linienumkehr und Verbreiterung bei Fe-Linien entsprachen 
den von CROSSWHITE gemachten Angaben. 

Teil B: Es wurde der EinfluB der Hyperfeinstruktur auf die Wachs- 
tumskurve an La I-Linien untersucht. Die nach fritheren Rechnungen 
erwartete Erhéhung der Konzentrationsempfindlichkeit der durch Hfs 
,verbreiterten’’ Linien wurde bestatigt. Die interferometrischen Auf- 
nahmen ergaben deutlich den Zusammenhang zwischen dem Auftreten 
schwarzer Strahlung bei groBer Schichtdicke und der Abflachung der 
Wachstumskurve. 

Meinem Lehrer, Herrn Professor Dr. R. MANNKoprFfr, danke ich fiir die Anregung 
zu dieser Arbeit und fiir sein Interesse, mit dem er die Untersuchungen férderte. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die das Fabry-Perot-Interferometer, 


die Lichtquellen und das photographische Material zur Verfiigung stellte, danken 
wir fiir ihre Unterstiitzung. 
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Aus dem Forschungslaboratorium der Siemens-Schuckertwerke A.G. Erlangen 


Berechnung und Messung der Warmeleitfahigkeit 
von Stickstoff bis 13000° K 


Von 
F. BURHORN 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 16. Februar 1959) 


An einem wandstabilisierten, zylindrischen Bogen von 5mm Durchmesser und 
100 Amp Stromstarke wird die Warmeleitfahigkeit von Stickstoff bis 13000° K 
mit Hilfe des nach sechs verschiedenen spektroskopischen Methoden bestimmten 
Temperaturverlaufs gemessen. Der Vergleich mit der theoretisch berechneten 
Warmeleitfahigkeit zeigt Ubereinstimmung in der Existenz der groBen Dissozia- 
tionswarmeleitung. Im Gegensatz zur Erwartung tritt auch ein hoher Beitrag der 
Ionisationswarmeleitung auf. Die Messungen liefern eine quantitative Bestatigung 
der Erklarung dafiir, daB der Stickstoff- und Luftbogen bei hohen Stromstarken 
innerhalb der violetten Aureole einen hell-weiBen Kern bildet. 


1. Problemstellung 
Bei der Aufstellung der Energiebilanz eines bei Atmospharendruck 
stationar brennenden Bogens ist die entscheidende GréBe die Warmeleit- 
fahigkeit x, da nach ORNSTEIN und BRINKMANN [1] sowie nach Suits [2] 
fiir frei brennende Bogen im allgemeinen der Energieverlust der Bogen- 
sdule durch Abstrahlung gegeniiber dem durch Warmeleitung vernach- 
lassigt werden kann. Gelingt es weiter, die von MAECKER [3] beobachtete 
und geklarte Plasmastr6mung auszuschalten, so schrumpft die zur Be- 
schreibung der Energiebilanz der Saéule eines stationar brennenden 
Bogens dienende ELENBAAS-HELLERsche Differentialgleichung auf: 
divx grad T +7-€=0 (1) 
zusammen und sagt dann aus, daB die enem Volumenelement zugefiihrte 
elektrische Energie vollstandig durch Warmeleitung abgefiihrt wird. 
Gl. (1) erlaubt unmittelbar — solange die oben angegebenen Bedin- 
gungen durch das Experiment erfiillt werden — eine Messung der Warme- 
leitfahigkeit des Bogengases. Es soll deshalb hier nach Berechnung der 
Warmeleitfahigkeit eines Stickstoffplasmas bis 25 000° K iiber ihre Mes- 
sung an einem wandstabilisierten Stickstoffbogen berichtet werden. 


2. Berechnung der Warmeleitfahigkeit 
Die Gesamtwarmeleitfahigkeit kann man sich nach MELXNER [4] aus 
drei Anteilen additiv zusammengesetzt denken: 


1. Warmeleitfihigkeit bei gehemmter Reaktion (normale klassische 
Warmeleitfahigkeit), 
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2. Warmeleitfahigkeit durch Transport von Reaktionsenergie, 


3. Warmeleitfahigkeit durch Thermodiffusion und durch den Dif- 
fusionsthermoeffekt. 


Wir kénnen also mit MEIXNER fiir die Gesamtwarmeleitfahigkeit 
schreiben 


Hees = Mn + Cp,°0°D + 208 (1-H 7(Ze), oD. (2) 
Die Gleichung fiir die Gesamtwarmeleitfahigkeit hat bei MAECKER 
(Handbuch der Physik, Band XXII, Beitrag 34, W. FINKELNBURG und 
H. MAECKER) eine auBerlich andere Form, sie stimmt aber im wesent- 
lichen mit der von MEIXNER iiberein. x, beschreibt den Beitrag zur 
Gesamtwarmeleitung bei gehemmter Reaktion. Diesen Beitrag nennen 
wir kurz Kontaktwarmeleitfahigkeit. Das Glied c,,-o@+D stellt die 
Warmeleitung durch Transport von Reaktionsenergie dar. Dieser Anteil 
soll weiterhin als Reaktionswarmeleitfahigkeit bezeichnet werden. Das 
letzte Glied gibt die Beitrage der Thermodiffusion und Diffusionsthermik 
wieder. Dieser Anteil wurde erstmalig von WALDMANN und Cuusivs [5] 
experimentell nachgewiesen und ist in unserem Fall abgesehen von der 
Elektronenwarmeleitung sehr klein gegeniiber den Anteilen 1 und 2 zur 
Warmeleitung. (9 = Gasdichte, D = Diffusionskonstante, § = Massen- 
konzentration, c,, = Anteil der spezifischen Warme bei konstantem 


_ Druck, der auf Reaktionen beruht.) 


Bei der Auswertung der Gl. (2) bendtigt man zuerst die jeweiligen 


_ Teilchenzahlen pro cm* ; und die daraus zu bestimmenden Massen- 


konzentrationen €, die in folgender Weise berechnet wurden: 


Unser Stickstoffplasma setzt sich bis herauf zu Temperaturen von 
25000° K aus den Partialdrucken Py,, Py:, Px, ; lee [oes P, zusam- 
men, die aufsummiert den Gesamtgasdruck P ergeben. 


Pt Pees Pept Py tg es (3) 

ferner gilt noch: ee Deer (4) 
SS Shales eo (6) 

“a =S;; (7) eS = Sy, (8) 


S, sind die entsprechenden SaxHa-Gleichungen und lauten: 


S(T) = 722s (20%)! (pe T)h ek (9 


Pog Ms 


(Z, = Zustandssumme, £; = Dissoziations- bzw. Ionisationsenergie). 
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Aus diesen sechs Gleichungen lassen sich die sechs Partialdrucke be- 
stimmen. Das Ergebnis der umfangreichen Rechnungen ist in Fig. 1 
dargestellt. Von G. Busz und W. FINKELNBURG [6] sind frither schon die 
Partialdrucke fiir Stickstoff berechnet worden, allerdings ohne das 
Ni-Molekiil. Aus der Fig.1 erkennt man durch Vergleich mit der Arbeit 
von Busz und FINKELNBURG, da8 die Beriicksichtigung von Nz die 
Partialdrucke nur wenig ver- 
schiebt. 


fo — Tr T c=" 


a) Bestimmung der War- 
meleitfahigkeit bei gehemmter 
Reaktion. Die Warmeleitfahig- 
keit bei gehemmter Reaktion 
— oder die Kontaktwarme- 
leitfahigkeit — entspricht dem, 
was man im allgemeinen in der 
kinetischen Gastheorie unter 
Warmeleitung versteht, und 
ist fiir eine Komponente unse- 
res Plasmas gegeben durch: 


ig. (1) Sted 


1 


Fiir jede Komponente unseres 
Plasmas (Molekiile, Atome, 
Ionen, Elektronen) kénnen 
wir eine entsprechende Gl. (40) 
anschreiben und erhalten durch 

Summation dieser Gleichun- 
ae a ar Wier se oe ae ; gen die Warmeleitfahigkeit bei 

rekj—» | gehemmter Reaktion. 


Fig. 1. Teilchenzahlen von N, als Funktion der Temperatur 


bei 1 Atm. pier ee Sea na) / 
og : Kn 7) ng = Zo 2 A, Cy,0; (11) 
u a x 
(x; = Zahl der Teilchen pro cm’, v, = mittlere thermische Geschwindig- 
keit, c,, = spezifische Warme bei konstantem Volumen, 4; = mittlere 


freie Weglinge). 


An diese Formel miissen nach EUCKEN |7]| noch einige Korrekturen 
angebracht werden. Hiernach ist fiir die spezifische Warme c, zu setzen: 
z 


Os | 2 Cite + o,) (12) 


(cir = Anteil der translatorischen und c; = Anteil der inneren Frei- 
heitsgrade an der spezifischen Warme). 
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AuBerdem muB die freie Weglange fiir die 7-te Komponente modi- 
fiziert werden zu: 


$= Ls Pi), Qu a+ (1+ © ae (13) 


l=i 


Zu summieren ist iiber alle vorkommenden Teilchenarten. Die Persistenz 

ist ndherungsweise gegeben durch: 

Lo 02 
m+ mM; 


il (14) 
Q;, ist der Wirkungsquerschnitt der 7-ten Teilchensorte gegeniiber der 
Sorte 7. Der Faktor ( 4+ 5) ist die SUTHERLAND-Korrektur. 

Fiir die explizite Ausrechnung der Gl. (13) wurden folgende Wirkungs- 
querschnitte benutzt: 


N, 
fas = 8,04 - 10726 cm? (KNOLL-OLLENDORF-ROMPE) [8] 


N, 
N Qt 
Qt ey (LAMAR, STONE) [9] 
N, 
x 
Qt Sep (LAMAR, STONE) [9] 


0 = = 1,4-1014 (bei 6000° K) (Etris und Brown) [10] 
+ =2-1078 


‘ee 0,55 - GVOSDOVER-Querschnitt (nach MAECKER, PETERS, 
i ScHENK) [J//]. 


Fiir ein reines Plasma, welches nur aus ein- oder mehrfach geladenen 
Ionen und Elektronen besteht, hat SpiTzER [12] mit Hilfe der BoLtz- 
MANNschen StoBgleichung die Warmeleitfahigkeit der Ionen und Elek- 
tronen berechnet. Spezialisiert man die SpitzeERsche Rechnung auf ein 
Plasma, das nur aus einfachen Ionen und Elektronen besteht, so erhalt 
man fiir die gesamte Warmeleitfahigkeit bei gehemmter Reaktion fol- 
genden Ausdruck: 


m2 k v3 
Son = igs OAS 10. (45) 
: nae 3 se kT 
Hierbei ist fiir v} = fees und fir. g,— —— ais zu setzen. 
é 


Durch zahlenmaBige Ausrechnung Rigen Gleichung und anschlieBen- 


den numerischen Vergleich mit der Gl. (11) unter Berticksichtigung der 
Gl. (12) und (13) stellt man fest, daB die Zahlenwerte beider Gleichungen 
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bis auf 2% iibereinstimmen. Das ist ein Beweis dafiir, daB auch fiir 
Plasmen die Warmeleitfahigkeit nach der EucKenschen Methode be- 
rechnet werden darf. 


b) Bestimmung der Warmeleitfahigkeit durch Transport von Reak- 
tionsenergie. Neben der oben behandelten Warmeleitfahigkeit bei ge- 
hemmter Reaktion ist der Beitrag zur Warmeleitfahigkeit durch Trans- 
port von Reaktionsenergie bei Molekiilgasen die entscheidende GréBe. 
Dieser Beitrag ist nach MEIXNER [4] 


#Re = Cy, Q*D (16) 


Cp, ist der Anteil zur spezifischen Warme bei konstantem Druck, der auf 
der Reaktion beruht, und ist definiert als: 


On = Gi 4: (17) 
(cy, = spezifische Warme bei konstantem Druck und wahrendem Gleich- 
gewicht (d.h. mit Reaktion), c,, ist die spezifische Warme bei konstantem 


Druck und gehemmtem Gleichgewicht (d.h. ohne Reaktion). 


In dieser Form ist sowohl der Beitrag der Dissoziation als auch der der 
Ionisation zu schreiben, deren maximale Beitrage in verschiedenen 
Temperaturbereichen liegen. Es ist daher zweckmaBig, beide Anteile 
getrennt voneinander zu berechnen. Fiir den Dissoziationsbeitrag miissen 
wir nach Gl. (16) und (17) die spezifische Warme ¢y, = Cp 4 pice — Copal 
bestimmen., 


Fiir die beiden Glieder ist zu setzen: 
__{ oh 
aia as) 
= oh 
fis A 


Die Enthalpie h pro Gramm betragt fiir den Bereich der Molekiile und 
Atome: 


lees na(S aT + Ef a 7 Ep) + mu (3 kT + Exp + Ept+ Eo]| (20) 


0 


@ ist die Gasdichte und ist definiert durch: 


Q = Ng ° My, + Ny: My (21) 


(1.4 bzw. my = Teilchenzahl pro cm? der Atome bzw. Molekiile, E4 = An- 
regungsenergie der Atome, Ep, = Dissoziationsenergie der Molekiile, 
Ei, = Elektronenanregungsenergie der Molekiile, E, = Rotationsener- 
gie, Ey = Oszillationsenergie der Molekiile). 
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Die drei Beitrage in Gl. (20) E4, + E+ Eo kann man zusammen- 
fassen zu: 3 
Ey + Ex + Eo =kT?.— nZ,, (22) 


wobei Z; die innere Zustandssumme der Molekiile ist und nach einem 
Verfahren von Fast [73] bestimmt werden kann. 

Zur Berechnung der Gl. (18) und (19) muB die Enthalpie mit Hilfe 
der relativen Massenkonzentration 


= 14 MA 
ga 74! (23) 


1—¢= “Mu (24) 


. 


bzw. 


umgeschrieben werden in: 


n= .(SeT+ Et +4E,)41=$ (AT + Ely + Ex+ Eo}. (25) 


A my 


Durch Differentiation erhalt man: 


A 
ee Age 5 as ) 
PA m4 ar leh EA LEp) +8 (Se+ 7 | 
an A \ dé 
— Fag (gh + Bit Ex + Eo) Fe + ; (26) 
sea ae oF , aEp eee | 
"my \2 éT 6T oT 
LS Beane’ atéelis OEy | OER py 
pe Z(8 +57)+ 0 tt op + or + or (27) 
und mit my=2m, wird: 
Hage HES A 1 Ey + Er+ Eo 


Zur numerischen Ausrechnung des Dissoziationsbeitrages nach 
Gl. (16) muB noch die Diffusionskonstante bekannt sein. Fiir dieses gilt 
nach EucKEN [6] der Ausdruck: 

Aa pe ies GAT eR (29) 
3 Ny + Ny 
wobei aber die freien Weglangen nach Gl. (13) einzusetzen sind. 

Fiir den Ionisationsbeitrag zur Warmeleitung kénnen wir eine zur 
Gl. (28) analoge Gleichung anschreiben. Wir bendtigen dazu wieder die 
spezifische Warme 

piston — “baton “PE Ion 


oh 


mit ah 
= | —— d C. = (a7 ; . 
Cp 4 Ion ( Tn le , PE Ion OT |p 
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Die Enthalpie # pro Gramm ist jetzt, da Atome, Ionen und Elektronen 
beriicksichtigt werden miissen : 


; 5 1 
ha t|n SAT bal SAT EL+ +1 Bp) +ma(SAT+ ES 3Bo)) 60) 


(J = Ionisierungsenergie, E? = Elektronenanregungsenergie der Ionen). 


Die Gasdichte @ ist jetzt gegeben durch: 
0 =N,M, +N; M;, —N4mM, (31) 
und die entsprechenden relativen Massenkonzentrationen sind daher: 


As 2 re 
fon nee ee (32) 


0 


S 


1 f=, (33) 


Q 


Fiir den Temperaturbereich bis 25 000° K gibt es praktisch nur einfache 
Tonen, so daB aus Gl. (32) mit nm, =n; und m,+m;=mz, wird: 


O 


= 


Es BoM A ae (34) 


Die Fnthalpie (30) 1aBt sich mit den Gln. (33) und (34) folgendermafen 
schreiben : 


b= [e(5eT + I+ Eps E7\ +(1 é) -(2 kT 4 E4+ 3 £o)]- (35) 
m a z ] 


A 


Hieraus gewinnt man leicht die spezifische Warmec, | zu: 


eg aeek Sige & A_ fa 
ee e kT + ¥-4k Ei). (36) 
Zur Berechnung des Ionisationsbeitrages der Warmeleitfahigkeit muB 
man bedenken, da in diesem Falle Ionen und Elektronen gemeinsam 
nach kalteren Gebieten hin diffundieren. Wir haben hier also den ambi- 
polaren Diffusionskoeffizienten Dn, ~2D; zu nehmen: 


2 


D... = 2 MAM Pit MTA V4 


amb —— 
na L ny 


(37) 


Fiir die explizite Berechnung wurden fiir die Dissoziationsenergie des 
Stickstoffs 9,76 eV und fiir die Ionisationsenergie 14,54 eV eingesetzt. 


c) Bestimmung der Warmeleitfahigkeit durch Thermodiffusion und 
Diffusionsthermik. Der Beitrag der Thermodiffusion und Diffusions- 
thermik der schweren Teilchen (Molekiile, Atome, Ionen) ist verglichen 
mit den Beitragen der Warmeleitfahigkeit bei geheminter Reaktion und 
der Warmeleitfahigkeit durch Transport von Reaktionsenergie klein, 
und kann in unserem Fall — wie durch Nachrechnen gezeigt werden 
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kann — vernachlassigt werden. Zu beriicksichtigen ware hier héchstens 
der Beitrag der Thermodiffusion der Elektronen auf die oben angegebene 
Kontaktwarmeleitfahigkeit der Elektronen. Fiir ein Lorentz-Gas hat 
WALDMANN [14] aus der BottzMANnNschen StoBgleichung den Thermo- 
diffusionsfaktor « und die Kontaktwarmeleitfahigkeit der Elektronen 
unter Beriicksichtigung der Thermodiffusion berechnet. Er findet hier- 
fiir: 


2 


Se er he ae 
“therm 3 Ne A, e i( 1. a ) (38) 


70% 
a jerg/cm- sec-grad 


I 


2 4 
0 5 10 15 20 25-109 [K] 
lemperatur | —= 


Fig. 2. Warmeleitfahigkeit des Stickstoffplasmas als Funktion der Temperatur 


wobei « fiir ein zwischenmolekulares Kraftgesetz K ~r” gegeben ist 
durch 


= SS 
Fiir starr elastische Kugeln mit » = unendlich ist « = — $ und fiir ge- 


ladene Teilchen mit »=2 ist «=1,5. Damit schreibt sich 
2D = v 
“therm — > %e A. U, k ——. (40) 
3 Vial 


Diese Anderung des Thermodiffusionsfaktors «% mit dem Ionisations- 
grad x des Plasmas kénnen wir nach einem Vorschlag von MAECKER [15] 
durch einen Faktor (1 -+ x) in Rechnung setzen und erhalten dann: 


*%therm — Me A, ¥,R (1 “is x). (41) 
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Hierbei ist aber zu bedenken, daB diese Formel nur fiir kleine Ionisations- 
grade gelten kann. Fiir héhere Ionisationsgrade (dazu gehért schon ein 
Ionisationsgrad von 30%) wurde die Warmeleitfahigkeit oben schon 
nach SpITzER [12] berechnet. Alle Beitrage, aus denen sich die Warme- 
leitfahigkeit zusammensetzt, sind in Fig. 2 eingezeichnet. Das deutlich 
erkennbare Maximum bei 7000° K ist vorwiegend durch den Anteil der 
Dissoziationsenergie zur Warmeleitfahigkeit gegeben. Ferner ist zu er- 
kennen, daB die gesamte Warmeleitfahigkeit oberhalb 12000° K prak- 
tisch durch die Warmeleitfahigkeit der Elektronen bestimmt ist. Der 
Beitrag der Ionisationsenergie zur Warmeleitfahigkeit ist im Gegensatz 
zur entsprechenden Gr6éBe der Dissoziationsenergie wegen der groBen 
Wirkungsquerschnitte Ion-—+»Atom von untergeordneter Bedeutung. 
Nach Kinc [16] sollte der Beitrag durch Transport von lonisations- 
energie zur Warmeleitung allerdings zu einem zweiten sehr groBen 
Maximum bei 13000° K in der Warmeleitung fithren. Zum SchluB der 
Arbeit wird hierauf noch kurz eingegangen. 


3. MeBapparatur und Messungen 
Fiir die Bestimmung der Gesamtwarmeleitfahigkeit x ist es zweck- 
mafig, die Messungen an einem zylindersymmetrischen Bogen auszu- 
fiihren. Dadurch vereinfachen sich nicht nur die Gleichungen fiir den 


b 


Fig. 3. Zeitaufgeléste Trommelaufnahmen a vom WaAlzbogen, b vom K iskadenbogen 


Warmetransport, sondern auch die Rechenarbeit zur Auswertung der 
ELENBAAS-HELLERschen Differentialgleichung nach Gl. (1) wird wesent- 
lich geringer und iibersichtlicher ; der experimentelle Aufwand allerdings 
etwas groBer. 

Nach ausgedehnten Vorversuchen mit einer Walzbogenapparatur 
zeigte es sich, daB es giinstiger ist, den Bogen durch einfache Wand- 
stabilisierung in vertikaler Richtung zu zentrieren (s. hierzu auch 
H. MAECKER [17] und Fig. 3). 
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Die Versuchsanordnung ist in Fig. 4 schematisch dargestellt. Der 
Bogen brennt von der 4 mm starken W-Kathode durch eine aus wasser- 
gekiihlten Cu-Platten isoliert zusammengesetzte Kaskade, die mit den 
zentralen Bohrungen eine hochbelastbare Rohrwand bildet, zur wasser- 
gektthlten Cu-Anode hin. Die Kaskadenplatten haben einen duBeren 
Durchmesser von 50 mm, einen inneren von 5mm und eine Héhe von 
8mm. Der Abstand zwischen den Platten betragt 1mm, am Beobach- 
tungsort jedoch nur 0,5 mm. Die Ziindung erfolgt durch die elektrische 


+500V 


Cu-Anode 


N, -Austritt 


( 


ee | 


Kessel 
Spalt 
{} a ee eee aS 
Sektor — Gitter 
24/mm 


Ny - Zufuhr 


Fig. 4. Schematische Darstellung der Versuchsanordnung 


Explosion eines diinnen Cu-Drahtes, der zwischen Anode und Kathode 
ausgespannt ist. Die Kaskadenanordnung ist in einen Kessel eingebaut, 
der langsam von reinem N, durchstrémt wird. Das aus dem Mittelspalt 
durch ein Quarzfenster austretende Licht wird von einem Objektiv aut 
dem Spektrographenspalt fokussiert und von einem Plangitter hoher 
Dispersion spektral zerlegt. Ein rotierender Sektor vor dem Spalt ge- 
stattet eine quantitative Abschwachung. Zur Bestimmung der abso- 
luten Strahlungsintensitat wird der Krater eines von EULER [/8] und 
McPuHErRson [19] beschriebenen und vermessenen Kohlebogens unter 
Verwendung des gleichen Strahlenganges und der gleichen Belichtungs- 
zeit (einige sec) mitaufgenommen. 

Zur Spannungsmessung werden die beiden vorletzten Kaskaden- 
platten als Sonden benutzt. Eine geeignete Schaltung sorgt dafiir, da’ 
von beiden Sondenplatten ein konstanter Strom von je 250 mA flieBt, 

4* 
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so daB eine Stérung der Spannungsmessung durch das Kontaktpotential 
zwischen Bogen und Sonde vermieden wird. Bei der benutzten Strom- 
starke von 100 Amp ergibt die Messung eine Feldstarke von 22 V/cm, 
somit ist die Leistung 2,2 kW/cm Saulenlange und der Leitwert 
A551 O-cme 


4. Auswertung der MeBergebnisse 


Um die Gesamtwarmeleitfahigkeit x nach Gl. (1) berechnen zu k6n- 
nen, muB8 die Temperaturverteilung als Funktion des Radius bekannt 
sein. Hiermit kann der Temperaturgradient dT/dr bestimmt werden. 
Die Temperatur wurde hier nach verschiedenen Methoden ermittelt. 

Fiir die Bestimmung der Temperatur in der Achse und bis zu einem 
Abstand von etwa 1 mm von der Achse entfernt stehen uns mehrere Meb- 
verfahren zur Verfiigung. 

Der benutzte Stickstoff besitzt als geringe Verunreinigung Wasser- 
stoff. Diesem Umstand verdanken wir daher die Méglichkeit zur Be- 
stimmung der Temperatur in der Achse des Bogens aus der STARK- 
Effekt-Verbreiterung der Wasserstofflinie H;. Nach HOLTSMARK [20] geht 
die statistische STARK-Effekt-Verbreiterung von H, linear mit der am 
Ort des strahlenden Atoms vorhandenen Mikrofeldstarke F. Aus der 
Feldstarke F kann die Ionendichte und mit Hilfe der SaHa-Gleichung 
somit auch die Temperatur bestimmt werden. Nach Griem [27] muB 
allerdings die gefundene Ionendichte wegen des Einflusses der Elektronen 
bei den hier herrschenden Elektronendichten um etwa 30% erniedrigt 
werden. Eine iibersichtliiche Auswertmethode der STarK-Effekt-Ver- 
breiterung fiir H, ist von MAECKER [22] beschrieben worden und wird 
hier zur Festlegung der Temperatur iibernommen. 

Ein anderes Verfahren zur Bestimmung der Temperatur ergibt sich 
aus der Messung der absoluten Intensitat der kontinuierlichen Strahlung 
des Plasmas. Nach einer Theorie von KRAmERs [23] finden MAECKER 
und PETERs [24] fiir die gesamte kontinuierliche Strahlung 

32.2702 Z? €6 


N,N, (42) 


eK = — 
3 | 3.0 (22m,)3(k T)2 


(Z = Ladung der Ionen, m, = Masse der Elektronen, , = Zahl der 
Ionen, n, = Zahlen der Elektronen/cm). 

Der Emissionskoeffizient ist hiernach unabhangig von der Frequenz. 
Das gilt allerdings nur bis zu einer Grenzfrequenz [25], die aus dem Term- 
schema des Stickstoffs zu entnehmen ist und angibt, bis zu welcher Term- 
hohe, von der Ionisierungsgrenze ab gerechnet, die Terme so dicht liegen, 
da8 man sie als Termkontinuum betrachten kann. Nach MAECKER und 
Peters [24] liegt diese Grenzfrequenz bei A4=3000 A. In Fig. 5 ist 
nach Gl. (42) der berechnete Emissionskoeffizient fiir die kontinuierliche 
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Strahlung vor der Grenzfrequenz als Funktion der Temperatur dar- 
gestellt. Mit Hilfe dieser Kurve kann nun unmittelbar fiir den gemesse- 
nen Emissionskoeffizienten die Temperatur abgelesen werden. Die Mes- 
sung der Kontinuumsintensitat erfolgte bei 4 =6130 A. 


Eine dritte Methode zur Bestimmung der Temperaturverteilung ist 
prinzipiell dadurch gegeben, daB man die absolute Intensitit einer Spek- 
trallinie miBt. Diese ist gegeben durch: 


1 
I,=fi,dl (43) 
0 


(/ = Lange der leuchtenden Schicht). i, soll die Linienstrahlungsdichte 
bedeuten, die ihrerseits mit dem Emissionskoeffizienten der Linie dutch 
die Beziehung 


ip =f e,dv (44) 
verkniipft ist. Theoretisch ist die Linienstrahlungsdichte — bezogen 
auf die Raumwinkeleinheit — gegeben durch 

ip = Afn* (T) hy (45) 
mit 
a _&m_ g—Em[hT / 
n*(T) =n(T) oy ° (46) 


[A” — Ubergangswahrscheinlichkeit, n* (7) = Zahl der Teilchen pro cm3 
im betreffenden Zustand, von dem aus die Linie ausgestrahlt wird, 
n(I) = Zahl der Teilchen pro cm? der betreffenden Atomsorte, g,, = sta- 
tistisches Gewicht des oberen Terms, Z(T) = Zustandssumme, E,, = An- 
regungsenergie des oberen Terms]. 


Am schwierigsten lat sich in dieser Gleichung die Ubergangswahr- 
scheinlichkeit A” berechnen. Nach den Arbeiten von GOLDBERG [26], 
BATES und DAMGAARD [27] sowie RussEL [28] kann man die absolute 
Linienstarke S in Multipletts bestimmen; diese ist mit der Ubergangs- 
wahrscheinlichkeit durch folgende Zahlengleichung verkniipft: 

Am™ = 2,02 - 108 +, a s 
(A in A, S in atomaren HartTREE-Einheiten). 

Zur Bestimmung der Temperatur wahlen wir die N I-Linie 4935 A. 
Fiir diese Linie findet man nach den oben angegebenen Arbeiten eine 
Ubergangswahrscheinlichkeit A” = 1,29 - 10®sec? in guter Uberein- 
stimmung mit Messungen von H. MorscuMANN [29]. Das gleiche Verfah- 
ren auf die Ionenlinie N 11 3996A angewandt, ergibt Ay’ = 1,53 -10°sec 7. 
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Die GroBe n*(T) 1aBt sich mit Hilfe von Fig.1 und bekannter Zustands- 
summe und statistischem Gewicht sofort angeben. 

In der Fig. 5 sind die absoluten Strahlungsdichten fiir die Ionenlinie, 
die Atomlinie und fiir das Kontinuum als Funktion der Temperatur 
aufgetragen. 

Da aber der Bogen ,,side-on‘‘ beobachtet wird, stammt die im Spek- 
trum entlang einer Linie registrierte Intensitat aus verschiedenen Bogen- 
und Temperaturbereichen. Es ist daher erforderlich, die gemessene 


erg erg 
ea cm). ster i= -em2 ster wre 

10’ 10 -5 

3 
10° 10°6 
NI-Linie 

ans 49354 = 
A) ry) 
= igs a 
10° 10”? 
3 a 
§ 5 
a x 
= 5 a 
— irs 

10° 10-8 

3 
10? 10° 
6000 10000 14000 18000 22000 
— > T[°k] 


Fig. 5. Absolute Strahlungsdichten als Funktion der Temperatur fiir die Linien N I-4935 A, N 11-3906 A 
und fiir das Elektronenbremskontinuum 


Strahlungsintensitat J; (x) gemaB Gl. (43) in die Strahlungsdichte 7; (7) 
mit Hilfe der Abelschen Integralgleichung [30] umzurechnen. Dann 
kann man mit Hilfe der Kurven in Fig. 5 von der gemessenen absoluten 
Intensitat 7, (v7) auf die Temperaturverteilung 7 (7) schlieBen. 

Die Ionen- und Atomlinien und das Kontinuum erscheinen der hohen 
Anregungsspannung wegen nur im Kern des Bogens. Um auch den 
Temperaturverlauf in den aéuBeren Bogenbereichen bestimmen zu kén- 
nen, benutzt man ein Verfahren von BARTELS und LARENz [3/], das 
unter bestimmten Voraussetzungen gestattet, aus der relativen Messung 
des Intensititsverlaufes einer Linie den absoluten Temperaturverlauf zu 
ermitteln. Bei hinreichend hoher Temperatur durchlauft namlich die 
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Intensitatskurve ein Maximum, das auf die entgegenlaufenden Wirkun- 
gen der Teilchenzahl und des Boltzman-Faktors zuriickzufiihren ist: 


n(T) ea Em|kT 
ZAP) : 


Zur Benutzung dieser Methode bieten sich im Stickstoffspektrum die 
0-0-Bandenkanten von N, bei 3371 A und von N} bei 3914 A an, deren 
Strahlungsdichtemaxima bei 8000 bzw. 8650° K liegen (Fig. 6). Diese 


Messungen fiihren hinab bis 3 
6000° K. 

Die Ergebnisse der Tem- 
peraturmessungen, die fiir jede ' 


Methode zweimal unabhiangig 
voneinander durchgefiihrt wur- 
den, sind in Fig. 7 zusammenge- 
stellt. Danach liegt die Achsen- 
temperatur bei 13000° K. Die 
sechs verschiedenen absoluten 
Me8methoden zur Bestimmung 
der Temperatur fiihren zu einer 
auBerordentlich guten Uber- 
einstimmung und helfen damit, 
das Vertrauen zu den spektro- 
skopischen Temperaturbestim- 01 
mungen und zur Existenz ther- w000 SF 0000) 2000) 0000" 12000 
mischen Gleichgewichts im ie bee 

Bi epenl ay. sfestigen. | Der... 7,6, Peni Suibimenichion a Hunkion de 
Yemperaturverlauf unmittelbar Nyt -3016 A 

an der Wand wurde mit der 

bekannten Warmeleitfahigkeit des Stickstoffs bei Normaltemperaturen 
aus der Energiebilanz berechnet. Der noch fehlende Tempcratur- 
verlauf zwischen 4000 und 6000° K ist interpoliert. 


So 
w 


i, relativ 
= 


0,03 


5. Bestimmung des Warmeleitkoeffizienten 
und Vergleich mit der Theorie 


Die allgemeine ELENBAAS-HELLERsche Differentialgleichung ver- 
einfacht sich fiir zylindersymmetrische Probleme zu: 


ue GS Chae oe ss 2 

y ay (rx | ay ; Mg We 
d ( aT - iy 48 
a erage ewe Uke i 
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Die Integration dieser Gleichung ergibt: 


“= a aa (49) 


Zur Bestimmung von x aus dieser Gleichung benétigt man den Tem- 


peraturgradienten dT/dr, das Integral f o(r)r dr und die Feldstarke &. 
0 


| r [°K] 


+ 15000 ql 


NU-Linie NI-Linie 
—— 49354 


berechnet 
aus X&,) 


O25, 02 Ql 0 Ql 02. £0;25 
——* Bogenradius r [cm] 


Fig. 7. Spektroskopisch gemessene Temperaturverteilung im N,-Kaskadenbogen mit 5mm @ bei 100A 


Den Temperaturgradienten finden wir durch graphische Differentiation 
der Temperaturverteilung. Die Ungenauigkeiten der graphischen 
Differentiation kann man dadurch beheben, da8 man den Temperatur- 
gradienten durch Probieren so lange korrigiert, bis die Integration von 
dI/dr wieder die gemessene Temperaturverteilung ergibt. Die elektri- 
sche Leitfahigkeit 

__ nee he 


Me Ve 


(50) 


Warmeleitfahigkeit von Stickstoff bis 13000° K ay 


wird aus der gemessenen Elektronendichteverteilung , und den ange- 

gebenen Querschnitten bestimmt. Das aus o berechnete Integral fe (r)rdr 

wurde durch einen Faktor so normiert, daB der gerechnete Leitavert G 

dem gemessenen gleich wird: G =J/E = er or rar — 4.55 O cm. 
0 


Die so aus den Messungen bestimmte Warmeleitfahigkeit x ist in 
Fig. 8 dargestellt. Die zuvor berechnete Warmeleitfahigkeit ist zum 
Vergleich mit eingezeichnet. 


er 

leraseped ] 
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< 
s 
m7 theoret 
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2 
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Fig. 8. Berechnete und gemessene Warmeleitfahigkeit fiir Stickstoff 


Man erkennt, daB das Maximum der Warmeleitfahigkeit bei 7000° K, 
das durch den Transport von Dissoziationsenergie hervorgerufen wird, 
durch das Experiment bei derselben Temperatur und in der gleichen 
GroBe bestatigt wird. 

Der Tatsache, daB der ,,Dissoziationsberg‘‘ etwas schmaler als der 
Rechnung entsprechend ausgefallen ist, sollte man wohl keine Bedeutung 
beimessen. Die groBe Warmeleitfahigkeit bei 7000° K bewirkt in der 
radialen Temperaturverteilung Fig. 7 eine Abflachung der Kurve und 
erzeugt im Phanomen des Stickstoffbogens (wie auch im Luftbogen) die 
violette Aureole. Das sich nach héheren Temperaturen hin anschlieBen- 
de Minimum des Warmeleitkoeffizienten hat einen steilen Temperatur- 
anstieg zur Folge, der sich im Bogenbild als scharfe Begrenzung des 
Bogenkernes abzeichnet. Im Kern selbst ist die Warmeleitfahigkeit 
wieder auf hohe Werte angestiegen, woraus sich der relativ flache Tem- 
peraturverlauf in Achsennahe erklart. Aus dem Umstand, da8 der 
gemessene Warmeleitwert bei héheren Temperaturen sehr viel hoher 
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ansteigt als der berechnete, sogar noch weit tiber den Wert des reinen 
Plasmas hinaus, muB man schlieBen, daB der Transport von Ionisations- 
energie (x, in Fig. 2) doch wesentlich intensiver erfolgt als bei der Rech- 
nung angenommen wurde. Man muB8 offenbar den Wirkungsquerschnitt 
der Atome gegeniiber Ionen Q? wesentlich kleiner als hier geschehen 
annehmen. Das entspricht aber gerade der Auffassung, die KrNc (I. c.) 
vertreten hat. 

Die Aufnahmen und Auswertungen der Spektrogramme wurden in 
dankenswerter Weise von Fraulein H. BRANDLEIN durchgefiihrt. Bei 
der: Durchfiihrung der Versuche hatte Frau E. Kemnitz wesentlichen 
Anteil: .Herrn Dr. H. MAECKER bin ich fiir Anregung dieser Arbeit und 
fiir zahlreiche klarende Diskussionen zu Dank verpflichtet. 
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Die Berechnung der freien Energie 
von Kristallen mit Fehlstellen 


Von 
K. FISCHER* 


(Eingegangen am 7. Marz 1959) 


Die freie Energie gestérter Kristalle la48t sich in Abhangigkeit von den mittleren 
Atomlagen und der Temperatur in denselben Naherungen berechnen, wie sie schon 
bei der Ermittlung der thermischen Eigenschaften idealer Kristalle mit Erfolg ver- 
wendet wurden. Um die Atomlagen zu definieren, mu8 man jedoch zusatzliche 
Krafte einfiihren, die an den einzelnen Atomen angreifen und — im Falle des krafte- 
freien Kristalles — nachtraglich gleich Null gesetzt werden. Aus der Zustands- 
summe in Abhangigkeit von den Kraften und der Temperatur erhalt man die freie 
Enthalpie des Kristalls und aus dieser die freie Energie. 

Bei gestérten Kristallen ist das lineare Glied in der Entwicklung der potentiellen 
Energie nach den thermischen Auslenkungen bei Beriicksichtigung von Anharmoni- 
zitatsgliedern ungleich Null. Man kann jedoch zeigen, daB es bei der Berechnung der 
thermischen Kristalleigenschaften in anharmonischer Naherung vernachlassigbar ist. 


1, Einleitung 

Setzt man die adiabatische Naherung von Born und OPPENHEIMER! 
voraus, so laBt sich ein Kristall mit N Atomen durch die Koordinaten 
%,, {4=1...3N der Atomkerne beschreiben. Hierbei ist es gleichgiiltig, 
ob es sich um einen idealen oder einen fehlerbehafteten Kristall handelt. 
Der Kristall besitzt in dieser Naherung eine potentielle Energie O(...x,...), 
die nur von den Kernkoordinaten abhangt und die kinetische und 
potentielle Energie der Elektronen implizit enthalt. Infolge der Tem- 
peratur und der Nullpunktsenergie fiihren die Atome Schwingungen aus. 
Die Hamilton-Funktion bzw. der Hamilton-Operator eines Kristalls, 
auf den keine 4uBeren Krafte wirken 


H = Hin + O (1) 


setzt sich aus der kinetischen Energie der Atomkerne und der poten- 
tiellen Energie ® zusammen. Sie ist mageblich fiir die Dynamik und 
damit auch fiir das thermodynamische Verhalten des Kristalls. 

Die Atome schwingen um mittlere Lagen %,. Diese Lagen kann 
man in erster Naherung aus der Extremalforderung 0@/0%, =0 fiir 


Z D 82 (Auszug aus Diss. T.H, Aachen), Lehrstuhl fiir physikalische Grund- 
lagen der Reaktorwerkstoffe, Technische Hochschule, Aachen. 
1 Born, M., u. R. OPPENHEIMER: Ann. Phys. 84, 457 (1927). 
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die potentielle Energie allein bestimmen. Diese Forderung liefert die 
statischen Mittellagen der Atome nach der klassischen Theorie ohne 
quantenmechanische oder thermische Korrekturen. Zur Bestimmung der 
Struktur des Kristalls unter Beriicksichtigung thermischer und quanten- 
mechanischer Einfliisse benétigt man die freie Energie F’(...%,..., 7). 
In dieser sind die mittleren Lagen %, zunachst (bei der Berechnung 
von F) als freie Parameter anzusehen und werden erst nachtraglich 
fiir den kraftefreien Kristall aus der Extremalforderung ¢F/0%,=0 
fiir die freie Energie bestimmt. Diese Bedingung liefert im Prinzip 
die Gleichgewichtslagen der Atome im Kristall im Rahmen der 
Statistik vollstandig, d.h. einschlieBlich der Art, Zahl-und Struktur 
der im thermischen Gleichgewicht vorhandenen Fehlstellen*. Fiir 
T =0 ist F die Energie des Grundzustandes einschlieBlich der Null- 
punktsenergie. 

Bei nicht zu hohen Temperaturen und nicht zu kleinen Atommassen 
sind die thermischen und quantenmechanischen Schwankungen der 
Atome um ihre mittleren Lagen klein. Daher ist sinnvoll, die potentielle 
Energie nach den Auslenkungen aus diesen Lagen zu entwickeln und 
diese Entwicklung nach wenigen Gliedern abzubrechen (§ 3). Beriick- 
sichtigt man nur Glieder bis zur 2. Ordnung in den Auslenkungen, so 
erhalt man die ,,harmonische Naherung (§ 4). In dieser sind die aus 
der Extremalforderung fiir die freie Energie ermittelten mittleren 
Lagen mit den statischen, durch das Minimum der potentiellen Energie 
bestimmten Lagen identisch. Ein idealer Kristall zeigt daher keine 
thermische Ausdehnung; die elastischen Konstanten sind unabhangig 
von der Temperatur. Ebenso ist die Struktur eines fehlerbehafteten 
Kristalls temperaturunabhangig. 


Hohere Entwicklungsglieder in der potentiellen Energie kénnen als 
Stérung beriicksichtigt werden. Sie werden hier nur insoweit betrachtet, 
wie es zur Erklarung von Anharmonizitatseffekten thermischer Eigen- 
schaften des Kristalls notwendig ist. Unter dieser Einschrankung 
liefert die Beriicksichtigung von Gliedern 3. und 4. Ordnung fiir die 
freie Energie einen Ausdruck, der ahnlich wie in der harmonischen 
Naherung lautet (§5)**. Die mittleren Lagen hangen hier von der 
Temperatur und von der Nullpunktsenergie ab. Man nennt dies die , ,guasi- 
harmonische’’ Naherung. Sie wurde schon mit Erfolg bei der Ermittlung 


* Praktisch wird man meist Art und Zahl der Fehlstellen vorschreiben und unter 
dieser Voraussetzung die Eigenschaften des Kristalls untersuchen. Die freie Energie 
enthalt dann noch die Zahl der verschiedenen Fehler als Parameter und ist beziiglich 
dieser Anzahlen ebenfalls minimal. 

** Bei der Berechnung der kalovischen Eigenschaften (z. B. der Entropie oder den 
spezilischen Warmen) des Kristalls treten in der freien Energie zusitzliche Anhar- 
monizitatsglieder auf, die hier nicht behandelt werden sollen (vgl. §5). 
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des thermichen Ausdehnungskoeffizienten und der Temperaturabhangig- 
keit der elastischen Konstanten idealer, kubischer Gitter verwendet 2-4. 


2. Mittlere Lagen, freie Energie und freie Enthalpie 


Der Zustand eines beliebigen Kristalls ist im Rahmen der adiaba- 
tischen Naherung durch die mittleren Lagen ¥,, seiner Atome und die 
Temperatur eindeutig gekennzeichnet. Wahlt man diese GréBen als 
Zustandsvariable und versucht mit Hilfe der iiblichen Methoden der 
statistischen Mechanik die freie Energie F(...%,..., T) zu berechnen, 
so st6Bt man zunachst auf Schwierigkeiten, da man die mittleren 
Lagen *, nicht in der Hand hat. Nur bei einem idealen primitiven 
Kristall kann man die %,, durch die Vorgabe von Randbedingungen er- 
zwingen. Bei einem gestérten Kristall ist dieses Verfahren nicht mdéglich. 

Man ist daher gezwungen, zusatzliche Parameter einzufiihren, durch 
die sich die Lagen der Atome im Gitter kennzeichnen lassen. Beim 
idealen Kristall laBt sich ein vorgegebenes Volumen durch entspre- 
chende auBere Spannungen realisieren. So hegt es nahe, in Analogie 
dazu zusatzliche auBere Krafte K,(y=1...3N) einzufiihren, die an 
den einzelnen Atomen angreifen und so deren Lagen definieren. Wahlt 
man diese Krafte und die Temperatur T als Zustandsvariable und setzt 
fiir das Potential des Kristalls mit Kraften* 

Dy Ole) dX, (2) 


Le 


so erhalt man fiir den Hamilton-Operator bzw. die Hamilton-Funktion 


Hy = Hin + Dx. (3) 


Die Zustandssumme lautet dann ** 


BH _ BE’ 1 

nee Kin 1) = > (py, e 8*xy,) = dre BE ea i ae (4) 

wobei Ex , die Eigenwerte und y, die normierten Eigenfunktionen zu 
H;, sind; k ist die Boltzmann-Konstante. 


* Uber doppelt auftretende Indizes wird summiert; w= 1... 3N. Se 
*x* Im klassischen Grenzfall ist an Stelle der Zustandssumme das Zustandsintegral 


Zig (0 Kyo T) = fe P* ER dpy... day (4a) 


zu setzen, wobei die Hamilton-Funktion H,, von den Impulsen fp, und Koordinaten 
4, abhangt. 

2 LEIBFRIED, G.: Handbuch der Physik, Bd. VII/I, S. 104-324. Berlin- 
Gottingen-Heidelberg: Springer 1955. 

3 Lupwic, W.: J. Phys. Chem. Solids 4, 283 (1958). 

4 LEIBFRIED, G., u. H. Hann: Z. Physik 150, 497 (1958). 
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Die zu den Zustandsvariablen K,, T korrespondierende thermo- — 
dynamische Funktion 


Gls Kel ae ts (5) 


be 


hat die Eigenschaft der freien Enthalpie. So gilt, wie man durch Dif- 
ferentiation von (4) bzw. (4a) leicht beweisen kann, 


0G = 
—— i 6 
GKG " ( ) 
wobel 
Ds, 00? BE Ka 
— a 
ess = = . 
a Sig Px x (7) 
‘a 


nach Definition die mittleren Atomlagen (thermischen Mittellagen) sind 
und mit x,,, das Diagonal-Matrixelement von x, im Zustand « be- 
zeichnet wird. Gl. (6) liefert die mittleren Lagen %,(... A,..., 7) in 
Abhangigkeit von den Kraften oder umgekehrt die Krafte K,, (...%,..., 7) 
als Funktionen der mittleren Lagen. Die freie Energie erhalt man aus 
der freien Enthalpie mit Hilfe der Beziehung 

Pieter TY Gera Ss 2 eee (8) 


v 


Aus Gl. (8) folgt durch Differentiation 


Gk.0 ON, OF, 1 Pes, cee (9) 
und bei Beriicksichtigung von (6) die zu (6) véllig analoge Beziehung 
— =K, (10) 
FUP CH, (ic 1 aeesal by eder A ha aces 7). Man erhalt speziell fiir 
alle A, =0 die thermischen Mittellagen im kraftefreien Kristall. Gl. (10) 
sagt in diesem Fall aus, daB die freie Energie beziiglich aller mittleren 
Atomlagen extremal ist. Fiir verschwindende Krafte geht die freie 
Enthalpie in die freie Energie iiber. 


An Stelle von (2) kann man auch von dem Potential 


Px = @— eG (Xn —, X ,) (2 a) 


ausgehen. 
Xu ee xy = Su (1 1) 
sind hierbei die Verschiebungen aus den zundchst unbekannten ther- 


mischen Mittellagen x,. Wahlt man diese Lagen und die Temperatur 
als unabhangige Zustandsvariable und faBt die Kriafte AC (.tenly eee Sy 
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als Funktionen von ihnen auf, so erhalt man die freie Energie F (.«: %, 
..., LZ) Gl. (8) direkt als —kTInZ,. Die Zustandssumme Zx unter- 
scheidet sich von Zx Gl. (4) durch ee Faktor exp(--BK,%,). Be- 
quemer ist jedoch, urspriinglich sowohl die %, als auch die K,, als un- 
abhangige Parameter zu betrachten und unter Verwendung ides Po- 
tentials (2a) eine freie Energie 

1508 ore erga 3 rae Ml Bae Ce, Ge a (12) 


lh “ v 


zu definieren. Die K,, miissen dann so bestimmt werden, daB die Z, 
in (11) wirklich die mittleren Lagen sind, oder aber daB die Verschie- 


bungen im Mittel verschwinden, d.h. 
x x BER, « 


v,ane 


o| 


x, =0 (13) 


v - y eae 
(Ex, Eigenwerte zu #,i,+@x) ist. Das ist dann gleichbedeutend 
mit der Gl. (6) entsprechenden Bedingung 


Fr | = 
vay ee (14) 
ok, %,, T=const 


aus der sich K,(...%,..., 7) und damit 


ul 


rere eT) te (Ree) re P) (15) 


berechnen 1a4Bt. Die Lagen im kraftefreien Kristall erhalt man aus (10) 
oder (14) durch Nullsetzen der Krafte. 


3. Entwicklung der potentiellen Energie 
Bei nicht zu hohen Temperaturen sind die thermischen Auslen- 
kungen s,—=x,—, der Atome aus ihren mittleren Lagen klein. Die 
potentielle Energie 1aBt sich daher nach diesen entwickeln; die Ent- 
wicklung um die thermischen Mittellagen bis zu Gliedern 4. Ordnung 
liefert 


t ere Op OD, 0, 4 Pee (16) 
mi 
1 
D, = O(...%,...); Q=O,s,; P,=—D,, 8,53 >> 
0 ( p wrH BT Ae 7) 
1 
D = oi OF in Oa 
Hierbei ist ‘. 
= Geeta 18 
Oo. i = Cte OF py alle Fey By ( ) 


die n-te Ableitung der potentiellen Energie nach den Kernkoordinaten, 
genommen an den mittleren Atomlagen im Kristall. Die Koeffizienten 
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®,,...,, hangen von den mittleren Lagen ~,, ab. Die Effekte durch 
@, und @, sind im idealen Kristall von demelnen GrédBenordnung?. 

®, und @, miissen daher gemeinsam behandelt werden. Das Potential 
unter Beriicksichtigung der auBeren Krafte lautet in dieser Naherung 


nach (2a) O, = ©, + (®,— K,)s, + ®, + G+ Dy. (19) 


4. Harmonische Naherung 


In der harmonischen Naherung setzt man ®, = @®,=0. Die Koeffi- 
zienten ®,, sind in dieser Naherung unabhangig von den mittleren 
Lagen %,, %,, da eine Anderung von diesen durch Verschiebungen 
s,,, 8, bewirkt werden kann und eine Entwicklung der ®,, in ®, nach 
diesen Verschiebungen zusdtzlich nur Glieder proportional ®, oder 
héherer Ordnung liefern wiirde. 

Der Hamilton-Operator des Kristalls lautet in der harmonischen 


Naherung 
KH x = Hin = Dy or (®,, == It. )s 


“u 


LD SS, = Dy + H,. (20) 


lu Are 1 aad) at 


Der Schwingungsanteil “4, laBt sich im Prinzip stets auf Normalkoordi- 
naten transformieren. Die in den Verschiebungen linearen Glieder 
lassen sich anschleBend durch quadratische Erganzungen eliminieren. 
Der gestérte Kristall wird dann wie der ideale durch ein System von 
linearen, entkoppelten Oszillatoren beschrieben. Man kann leicht zeigen, 
daB die Eigenfrequenzen der Oszillatoren nicht von den linearen Glie- 
dern und damit Kraften abhangen. Dagegen treten bei der quadra- 
tischen Erganzung von den Normalkoordinaten unabhangige Glieder 
proportional (®,— K,,)? additiv in der potentiellen Energie auf. Diese 
liefern als einzige von den Kraften abhangige Terme additive Glieder 
proportional (®, — 4)? zur freien Energie Fx Gl. (12). Die Bedingung 
0f,/0&, =0 ist daher identisch mit 
o-— Kk = 0: (24) 

Dies bedeutet, daB in der harmonischen Naherung die in den Ver- 
schiebungen linearen Glieder in der potentiellen Energie bzw. im Ha- 
milton-Operator (20) wegfallen. Die Atomlagen im kraftefreien Kristall 
(A, =0) sind wie im idealen Gitter durch ®,=0, d.h. durch das Mi- 
nimum der potentiellen Energie definiert. Man erhalt fiir die freie 
Energie den bekannten Ausdruck 

Ty = wad gen vig ds Doo sO) kant 1) Gael or eg (22) 
mit O, = @(...% 


..) und dem Schwingungsanteil 


fe 


hw 
F=yY ~s 
S dak ae : 


Ul 


In (4 (1 — e Bhias) 
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h ist die Plancksche Konstante; w y sind die Eigenfrequenzen des ge- 
storten Kristalls und im wesentlichen die Eigenwerte der Matrix D5, 


Sie hangen wie die ®,, nicht von den mittleren Lagen x, ab. Die 
Gleichgewichtsbedingung (10) lautet daher in Ubereinstimmung mit (21) 


0 Fy, ) s 
a = = -~—-——_—— SK (24) 


Die Struktur des Kristalls ist in dieser Naherung unabhangig von der 
Temperatur und rein klassisch bestimmbar. Damit sind auch alle 
mechanischen GréBen (z.B. die elastischen Konstanten) des Kristalls 
temperaturunabhangig. 


5. Quasiharmonische Naherung 


In der nachsthéheren Naherung beriicksichtigt man in Ox Gl. (19) 
auch ®, und ®,. Wenn die Entwicklung (19) tiberhaupt sinnvoll ist, 
mu man die Glieder ®, und ®,, ausgehend von der harmonischen 
Naherung, als St6rung betrachten. Da die in den Verschiebungen 
linearen Glieder ®,—K,, in (19) in harmonischer Naherung verschwin- 
den, wird man vermuten, daf diese ebenfalls gegeniiber ®, klein sind 
und sich als Stérung beriicksichtigen lassen *. 


Fiir die Zustandssumme macht man den Ansatz 


Le =X War oP wa) (25) 


mit der Storung 
We= (D,— i)s, 4 Pa4 YD, (26) 


mit dem ungestérten Hamilton-Operator 
ip og D, +4 PS, (27) 


H,, unterscheidet sich vom Hamilton-Operator # der harmonischen 
Naherung (20) (in der ®,—K,=0 ist!) nur dadurch, daB die Koeffi- 
zienten @,, jetzt von den mittleren Lagen abhangen. In Z, kann nach 
Potenzen eines Parameters g entwickelt werden, indem man W durch 
gW ersetzt und g spater gleich Eins setzt. Die Rechnung liefert? fiir 


Fy =—1/B1nZx unter Beriicksichtigung von in W quadratischen 
Gliedern ; ; 
—qh ——qh =i 

Fy =F, +0" + 2 We _ (WwW) (28) 


mit der freien Energie in der quasiharmonischen Naherung 
Fy, =OG..%,---) SEE (2 Ogee Vist) ens ‘ay (29) 


* Sie sind, wie spater gezeigt wird, von der GréSenordnung von ®,. 
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Uber die ®,, hangen nun die Eigenfrequenzen w, von den mittleren 
Lagen x, ab. Die Mittelwerte iiber die quasiharmonische Verteilung 
sind definiert durch 


0h 5 : : 
und einen etwas komplizierteren Ausdruck fiir We". E K,x ist hierbet 
der Energie-Eigenwert des Oszillatorsystems in quasiharmonischer Na- 
herung im Zustand «, W,,, das entsprechende Diagonalelement, gebildet 


aus den Eigenfunktionen zu #%. Die ungeraden Potenzen in den Ver- 
—gh —— qh 
schiebungen in W und W? liefern zu den Mittelwerten W* und W2"” 


keinen Beitrag*. Man erhalt daher mit (26) fiir die freie Energie (28) 


—gh 
RHR, +O," 4 2 x 


h sgh hoo | —>——~———__gh  ,= gh (31) 
x (UG, < K,) oe @; Dy 2(®, i<,) Su ®,. (D,’ )*} | 
Die Bedingung (14) liefert 
(®,, a4 K,) aie: Sy ®," = 0. (32) 


In der harmonischen Naherung (®;=0) ist (32) identisch mit ®, — K,=0. 
In der quasiharmonischen Naherung ist ®,— 4K, proportional zu den 
Koetfizienten von ® und liefert daher in der freien Energie (31) nur 
Glieder proportional den Koeffizienten von @3. 


In der folgenden Diskussion sollen die Anharmonizitatsparameter 
(Koeffizienten von ®, und ®,) kurz mit a, und a, bezeichnet werden. 


In der Entwicklung der potentiellen Energie (16) wurden Glieder 
von héherer Ordnung als a, vernachlassigt. In aj lineare Glieder treten 
in der freien Energie (31) nicht auf. Wie fiir das ideale Gitter gezeigt 
wurde», liefern a} und a, Effekte gleicher GréBenordnung, a3a,, a3 
und aj dagegen Effekte hdherer Ordnung. Die zuletzt genannten Glieder 
kénnen daher vernachlassigt werden. 


Die weitere Betrachtung soll auf diejenigen Anteile in der freien 
Energie beschrankt werden, die in dieser Naherung in die thermische 
Zustandsgleichung eingehen. Diese beinhaltet die Ableitung der freien 
Energie nach einer Verschiebung oder Verzerrung. In unserem Fall ist 


sie identisch mit Gl. (10). Mittelwerte der Form 5,s,?” oder 5s—s__s, 9" 
He Mi™ Me™ Us~ Mg 


* Im klassischen Grenzfall ist dies fiir die Integrale 
i e PH nap... dss (2 es heals 


evident, Die Behauptung gilt aber auch in der Quantenmechanik streng, veil +8) 
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hangen, wie man sich fiir den klassischen Grenzfall leicht iiber- 
zeugen kann, nur tiber die Eigenfrequenzen w 7 von den mittleren Lagen 
X, ab. Ableitungen der Form éw ,/0X, sind proportional a3 oder von 
héherer Ordnung, da sie in der harmonischen Naherung verschwinden. 


, : yp rane 2 
Die Glieder 0/0x, (w" ) ~0/0%, (a45,,S,,5,, 5,7") konnen daher in unserer 


Naherung vernachlassigt werden, da sie proportional zu a; bzw. Ay as 
sind. W2"" ist proportional a3 und aj; aj ist von héherer GréBenordnung; 
a3 liefert bei der Differentiation zu a3 a, bzw. a? proportionale Glieder, 
die vernachlassigt werden. Man erhalt so in konsequenter Naherung 
nach (15), (29) und (31) unter Beriicksichtigung von (33) fiir thermische 
Gr6Ben die freie Energie 


P(e TSR (33) 


Im Gegensatz hierzu ist die kalorische Zustandsgleichung mit einer 
Ableitung der freien Energie nach der Temperatur verbunden. Bei 
kalorischen Effekten (z.B. spezifischen Warmen oder Entropie) stellt 
daher (33) keine konsequente Naherung dar. Es sind vielmehr zu a3 
und a, proportionale Glieder voll zu beriicksichtigen. 


Zusammenfassung 


Die freie Energie ist sowohl in der harmonischen als auch in der 
quasiharmonischen N&aherung durch die Summe ®,+F gegeben. 
D,=(...%,...) bestimmt die Struktur des Kristalls bei Vernach- 
lassigung von Temperatur- und quantenmechanischen Effekten. Der 
Schwingungsanteil / hangt von der Temperatur und iiber die Eigen- 
frequenzen w, von den Kopplungsparametern ®,, ab. In harmonischer 
Naherung sind die Eigenfrequenzen konstant, in quasiharmonischer 
Naherung iiber die mittleren Lagen von der Temperatur und von 
eventuell vorhandenen 4uBeren Kraften abhangig. In beiden Naherungen 
gehen Fehlstellen (z.B. Leerstellen, Zwischengitteratome oder Verset- 
zungen) in die freie Energie des Kristalls nur tber die veranderten 
mittleren Lagen und Eigenfrequenzen ein. In héherer Naherung treten 
durch die Fehlstellen zusatzliche Glieder in der freien Energie auf. 


Die Berechnung der freien Energie ist unabhangig von der Art der 
vorliegenden Kristallfehler und gilt ebenso fiir ideale Kristalle. Bei 
diesen beschrankt man sich im allgemeinen auf Krafte, die eine homo- 
gene Verformung hervorrufen. Besonders einfach wird die Rechnung 
bei parameterfreien Kristallen, d.h. Kristallen mit Inversionszentren 
in allen mittleren Lagen. Bei diesen geniigt die Vorgabe der Struktur 
der Elementarzelle (bei kubischen Gittern z.B. der Gitterkonstante, 
allgemein der 6 Komponenten der Matrix der Basisvektoren) und der 

5* 
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Temperatur zur Bestimmung aller thermischen und kalorischen Eigen- 
schaften des Kristalls; die Struktur der Zelle hat man durch Vorgabe 
homogener Oberflachenkrafte in der Hand. Statt der Struktur der 
Elementarzelle gibt man gewohnlich das Volumen und die Form des 
Kristalls als ,,Periodizitatsvolumen“ fest vor. In diesem Fall ver- 
schwinden die in den Verschiebungen linearen Glieder ®, wegen der 
Periodizitatsbedingung. Da hier die Randbedingung die mittleren 
Lagen schon véllig definiert, ist der Umweg tiber die Krafte unnotig. 
Bei nicht parameterfreien (nicht primitiven) idealen Kristallgittern 
muB man das obige Verfahren anwenden, wobei man sich innerhalb 
der verschiedenen Untergitter auf jeweils gleiche Krafte beschranken 
kann. So miiBte man beispielsweise bei einem nicht parameterfreien 
Kristall, der zwei Untergitter mit Atomen verschiedener Ladung ent- 
halt, zusdtzlich ein elektrisches Feld einfithren, um zwischen den beiden 
Untergittern verschiedener Ladung zu unterscheiden. 

Bei Kenntnis der freien Energie la4Bt sich neben mechanischen und 
thermischen Eigenschaften gestérter Kristalle auch die Struktur von 
einzelnen Fehlstellen in Abhangigkeit von der Temperatur berechnen. 
Voraussetzung fiir diese Art von Berechnungen ist, daB die potentielle 
Energie ® einigermaBen genau bekannt ist. Da die Bedingungen 
oF /0x, =0 besagen, daB die freie Energie beziiglich Veranderungen der 
x, Stationar ist, so liegt es nahe, ein Variationsverfahren zu verwenden. 
Man macht hierzu fiir die Struktur der Fehlstelle einen physikalisch 
plausiblen Ansatz mit einer Anzahl freier Parameter, berechnet die 
freie Energie in Abhangigkeit von diesen Parametern und bestimmt 
deren optimale Werte durch Variation von F. 

Die Untersuchungen thermischer Anderungen von _ Fehlstellen- 
Strukturen sind fiir deren Physik aus folgenden Griinden von Interesse: 
einmal dndern sich die Beitrage der Fehlstellen zu den thermisch- 
mechanischen GrdBen des Kristalls, also z.B. die Beitrage zur Dichte 
und zu den elastischen Daten; zum anderen werden sicherlich auch die 
Diffusionseigenschaften durch die thermische Struktur der Fehlstellen 
beeinfluBt. 


Herrn Professor Dr. G. LEtsrrrep und Herrn Dr. W. Lupwic danke ich fiir 
zahlreiche Diskussionen. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitit Heidelberg 


Depolarisation der -Teilchen durch Streuung 
im radioaktiven Praparat 


Von 
B. MUHLSCHLEGEL * 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 7. Mérz 1959) 


The depolarization of f-electrons caused by scattering inside of radioactive sources 
is estimated, taking into account multiple scattering and, (with some approxima- 
tions), single scattering for larger angles. It is found, that the depolarization 
amounts to a few percent for usual sources. 


Die Messung der longitudinalen Polarisation der f-Teilchen kann 
nach verschiedenen Methoden geschehen**. Um aus einem MeBergebnis 
quantitative Aussagen iiber die Polarisation FP, bei der Erzeugung zu 
gewinnen, muB man neben anderen Storungen (Wandeinfliisse, endliche 
Dicke der Einzelstreufolie usw.) die Depolarisation im Praparat ab- 
schatzen. 


Die Elektronen werden im Praparat gestreut. Daher sind in einem 
B-Strahl, der die Quelle in einer bestimmten Richtung verlaBt, immer 
Elektronen enthalten, die — am Erzeugungsort in anderer Richtung 
emittiert — durch Streuprozesse in die Strahlrichtung gekommen 
sind. Dabei werden die urspriinglich longitudinalen Spins nicht ganz 
mitgedreht, was den Polarisationsgrad <P> des Strahls gegentiber J 
verkleinert. Sind die Streuzentren und f-Strahler homogen verteilt und 
liegt, wie wir es fortan annehmen wollen, das Praéparat symmetrisch zur 
Richtung des f-Strahls, so mitteln sich die zur Strahlrichtung trans- 
versalen Komponenten offensichtlich heraus und die Strahlpolarisation 
ist longitudinal. 

Als Quelle nehmen wir eine Schicht der mittleren Dicke d. Der 
Abstand von der Oberflache, aus welcher der Strahl austritt, sei 7. Ein 
Elektron, das in der Tiefe ¢ in Richtung 7 emittiert wird, ist mit der 


Wabhrscheinlichkeit 
Oem wt, 0); o(t, 2’; t,%) =6(n' —%) (1) 


x Jetzt am Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Miinchen. 


xx Literaturangaben bei SCHOPPER!. 
1 ScHopper, H.: Fortschr. Phys. 5, 581 (1957)- 
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bei ¢’ in Richtung 7’ anzutreffen. Hatte das Elektron bei der Emission 


den Polarisationsvektor P, (ii), so ist die Drehimpulsdichte bei ?¢’, 7 


oP =KW,Hst 7); FRA =—BH SH’ —7). (2) 


Beim f-Zerfall sind die Elektronen entgegengesetzt zum Impuls polari- 
siert, d.h. P. (ii) =— Bn. 


Durch Summation iiber alle Richtungen 7 folgt als Beitrag der 
Schichttiefe ¢ zur longitudinalen Polarisation des bei #=0 in Richtung 
@ austretenden Strahles 


fm (0.2; t, n) dn = SS 

t ra Ty =e. ro) 
ae fo(0, @;t, n)dn LEDS Wy 3) 

Beobachtet wird schlieBlich * 
d 
1 \ 
apt f Pe dt. (4) 
0 


Die Verteilung @ und die Polarisationsdichte oP geniigen einer spin- 
abhangigen statistischen StoBgleichung, die in einer friitheren Arbeit? 
diskutiert wurde. Die Lésung dieser Gleichung laBt sich zwar — wie — 
dort gezeigt wurde — fiir kleine Winkel angeben, ist jedoch auBerordent- 
lich kompliziert, wenn man sich fiir den gesamten Winkelbereich interes- 
siert. Wir beschranken uns daher hier auf eine einfache Naherung. Diese 
besteht darin, daB fiir die Depolarisation einzig und allein die Vielfach- 
streuung um kleine Winkel und (unter zusatzlichen Vereinfachungen) die 
Einzelstreuung ** um relativ groBe Winkel verantwortlich gemacht wird. 


Vielfachstreuung um kleine Winkel 


Bei hinreichend diinner Schicht wird die durch Vielfachstreuung 
zustandegekommene Verteilung 0”) (0, t) ; cos O = € -n, mit wachsendem 
Winkel @ stark abnehmen. Das bedeutet, daB nur diejenigen Elektronen, 
die unter einem kleinen Winkel @ gegen die Schichtnormale @ emittiert 
werden, eine Chance haben, in die Richtung ¢ (O = 0) zurtickgestreut 
zu werden. Sie durchlaufen dabei alle annahernd den Weg ¢. Thr 


* Gibt es, was wir hier ausschlieBen, seitlich oder hinter dem Praparat eine 
reflektierende Substanz, so miiBte man diese als zusidtzliche Quelle mitberiick- 
sichtigen. 

** Auf die Bedeutung der Einzelstreuung fiir die Depolarisation wurde der 
Verfasser freundlicherweise von Herrn Dr. H. WEGENER, Erlangen, aufmerksam — 
gemacht. 

° MUHLSCHLEGEL, B., u. H. Koppr: Z. Physik 150, 474 (1958). 
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Beitrag zur Strahlpolarisation ist 


=f RHO 0) (0, t) sinO dO; snOw O. (5) 


Da 9”) normiert sein soll*, fallt hier der Nenner weg. 


Es 1aBt sich zeigen?, daB bei einer Anderung des Impulses um den 
Winkel @ der Polarisationsvektor um den Winkel 


Hom = B) O30 f= (6) 
gedreht wird. Dabei bleibt der Polarisationsgrad in guter Naherung 
konstant. Wegen P,\“) =P, cos(9 —n) folgt 


pen) =—R(1—-1-F oi), or i 0290, 2)sinOdO. (7) 
\ / : 
Mit (4) ergibt sich die relative Depolarisation 


d 
AP™ pP—<Py™ 1—B? f(s 
- on = f@ dt. (8) 


Zur Berechnung des mittleren Winkelquadrates @? benutzen wir 
die Moliéresche Theorie*:4. Nach dieser ist die unter Beriicksichtigung 
der Abschirmung gewonnene GréBe 


(13.3392) BF y 1378 (9) 


ein MaB fiir die mittlere Zahl der St6Be an den Streuzentren in einer 
Schicht der Dicke ¢ [g/em?]. Wird 9” durch eine Gauf-Verteilung 
@2 


e° = 6709 A 


2 x : 
29 = Oe e 6 angendhert, so ist deren 1/e-Breite 


O,= Bx. (10) 
B ist dabei die gréBere Lésung von 
B—log B=b. (41) 
(vgl. Fig. 1). Von der Einzelstreuung kommt das Winkelquadrat 


= 4a, oe as ge 50302 . 2Z | cis 1) 5. 
Ms mC 2 7 


NG = ale Auer 


* Der Faktor 2 ist in @ enthalten. 
3 MouiérE, G.: Z. Naturforsch. 3a, 78 (1948). 
4 Betue, H.A.: Phys. Rev. 89, 1256 (1953). 
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Mo iéreE hat, um bei gréBeren Winkeln den Ubergang zur Einzelstreuung er- 
fassen zu koénnen, die Verteilung noch weiter approximiert: 


1 


die Korrekturen Q,, 2 sind von ihm tabuliert worden. Man erkennt dabei, daB 0, 
fiir O<2@, negativ ist. Aus diesem Grunde wird die ,,beste GauB-Verteilung™, 
die durch die Winkelverteilung bei kleinem © gelegt werden kann, etwas schmaler 
sein als Q9. Experimente tiber die Streuung von 15,7 MeV-Elektronen an Goldfolien 
von HANSON u. a.5 bestatigen dies; es ergab sich als beste Breite | B — 1,2. Wir 
wollen auch bei den kleineren Energien der f-Teilchen eine derartige Einschntrung 
der GauB8B-Verteilung infolge Euinzel- 
streuung pauschal berticksichtigen und 
seen GF =(B-97 (13) 
¢ ist von der GréBenordnung Eins. 
Um das Integral (8) auszu- 
rechnen, entnimmt man zunachst 
(9) und (11) dasjenige B, welches 
dem Praparat der Dicke d@ zu- 
kommt. Dann macht man fiir 
t<d eine in 0 lineare Naherung 
fir B (etwa die Gerade g in 
Fig. 1)*. Mit (9) fihrt das zu 


B(t)=cgtaqlogt (14) 


2 6 8 0 2B % 6 wo 
Fig. 1. Diagramm ftir den Moli@reschen Parameter B (4 ist der Anstieg von g)- 
Mo.teEREs Theorie gilt sehr genau 
fiir eine mittlere StoBzahl e? = 20; sie muB jedoch versagen, wenn man 
mit /—>0 in den Bereich der Mehrfachstreuung kommt, nach (9) miiBte 6 
gegen — oo gehen. 


Wir verwenden daher (14) nur fiir ¢ >¢) und setzen 
Bii)=B) fir t<h (15) 
approximieren also die Mehrfachstreuung durch konstantes B. Fiir fy 
kann man 10 6? [g/cm?] annehmen, was einer mittleren StoBzahl 
von 7 entspricht. 


Unter Benutzung von (12) bis (15) ist die Integration leicht auszu- 
fiihren und ergibt 


Be 


Im Intervall 5S B20 laBt sich (11) durch eine Gerade B= 1,48+ 1,106 
annahern (Ausgleich mit kleinsten Quadraten). Die mittlere relative Abweichung 
in b ist dabei 0,8%. 


5 Hanson, A.O., L.H. Lanzt, E.M. Lyman u. M.B. Scott: Phys. Rev 84, 034 
1951). 7) 


me) 4 2+)|[B@—e—ta(t—S)ja. a6 
2 oa ol 
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Offensichtlich hat man in 


Be re ea - (1—f7\2 2Z ,, 
= O5(d) = 0,075 ( Bo) a+) BMa (47) 
eine obere Grenze fiir die Depolarisation durch Vielfachstreuung. Gibt 
es wegen geringer Schichtdicke (d<t,) nur Mehrfachstreuung, so ist 
im Kahmen der gemachten Naherung in der eckigen Klammer (16) 
d durch t, zu ersetzen. 
| Eine frither angegebene Depolarisationsformel?, G1.(59)* ist in (16) ent- 
halten, wenn ¢ =f, =O gesetzt und auBerdem der Term log a2 Ea 
gegen Eins vernachlassigt wird. ea REP, 
Lat man wegen der Kleinwinkel-Naherung nur 0°<25° zu, so ist 
die Praparatdicke auf Grund von (10) und (12) durch 
a A PS > 2] 
nach oben begrenzt. Zusammen mit (17) ist also die ungiinstigste rela- 
tive Depolarisation infolge Vielfachstreuung: 


(1 — B) 5%. 


Abschatzung der Streuung um groBe Winkel 
unter stark vereinfachenden Annahmen 


Wird ein Elektron innerhalb einer hinreichend diinnen Schicht unter 
merklichem Winkel gegen die Strahlrichtung emittiert, so sind gréBere 


| 
& 


Fig. 2. Einteilung in Einzel- und Vielfachstreubereich 


Impulsanderungen nétig, um es zuriickzustreuen. Dies kann jedoch 
nicht durch Vielfachstreuung um kleine Winkel erreicht werden. Die 
Naherung, die wir im folgenden machen, besteht darin, daB jeweils nur 
sine Einzelstreuung die Drehung des Elektrons in die Strahlrichtung 
bewerkstelligen soll. Dabei wollen wir beriicksichtigen, daB der Lauf- 
weg t* des schrag emittierten Elektrons groBer als ¢ ist (vgl. Fig. 2). 


* Auf der rechten Seite dieser Gleichung wurde ein Faktor 10-1 vergessen. 
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Die Wahrscheinlichkeit fiir eine Einzelstreuung um den Winkel O 
auf der Strecke ¢* ist 


0) (0, t*) = kt* es — 470 Ny 


(19) 


e \241—f? Z(Z+1) 
mc } 4 A ; 
Diese Verteilung soll fiir 0, <O@ <<a gelten. Im Winkelbereich o<O0<0, 
nehmen wir die GauB-Verteilung 


e2 


0) (0, t) = a e 8; OF =By=Bhkt. (20) 


ow) 


Der Grenzwinkel @,, bei dem beide Naherungen aneinandergestiickt 
sind, ist durch ; 
oe (0, t) = 0°) (O,, 2) (21) 


festgelegt (fiir nicht zu dicke Schicht hat man: sinO,+O,, ‘* =?). 
Setzen wir O97 =«@§, so resultiert aus (21): 
x 
4B. 
Bei radioaktiven Praparaten, wie sie in der Praxis verwendet werden, 
liegt B in der Gegend von 4. Wir sehen an nebenstehender Tabelle, daB 
dann der Grenzwinkel doppelt so groB ist 
wie @,, die 1/e-Breite der Gau8-Verteilung. 
7 DaB die Approximation (19) und (20) im 
22,4 Ubergangsgebiet zwischen Vielfach- und 
Einzelstreuung nicht gut ist, zeigt be- 
kanntlich die Molicresche Theorie. Jedoch kommt es im vorliegenden 
Fall nicht so sehr auf dieses Ubergangsgebiet bei kleinen Winkeln an, 


f ‘ 2 yA . ‘ ‘ : 
als auf die Streuung in der Umgebung von 0 = = Hierbei spielt die 


Wegverlangerung, welche umgekehrt proportional zu cos @ ist, eine 
entscheidende Rolle. 


PPG i : . . Mi 
Natiirlich ist es sinnlos, f* mit O—> = unbegrenzt wachsen zu lassen. 


Eine Begrenzung kommt dadurch zustande, daB die Elektronen durch 
Vielfachstreuung stets bald aus der Schicht herausgestreut werden. 
Wir setzen daher (vgl. Fig. 2): 


t 


ye as 
tosO GO - Ox e 

* t was a 

a 5 : ee (22) 
ad—t It " 
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Der Winkel 6 ist umso kleiner, je kleiner die seitliche Versetzung (pro- 
jiziert auf die Schichtnormale) eines Elektrons ist, das in Langsrichtung 
des Praparates emittiert wurde. Mit (19) und (22) bekommt man: 


4 


ye: _ 1 0. 1 2(d) — x? (t) 2(d 
i sin 040 = (i) |, — log " ~}—# 5 eal nes tog 26 (23) 


0; 


log 26. (23a) 


(23a) entsteht aus (23), wenn nur Terme mitgenommen werden, die 
den Hauptbeitrag liefern. Wir setzen also voraus, daB insbesondere 0, 
hinreichend klein ist. Da das zugleich kleines O, bedeutet, unterschatzen 
wir auf diese Weise die Einzelstreuung sicher nicht. 


Die Veranderung des Polarisationsvektors P, bei reiner Einzel- 
streuung ist bekannt? und damit auch P). Speziell in Bornscher Nahe- 


rung ergibt sich mit 7 als Drehwinkel von P, 


sin 4 = ; — lia sin@; PB, = Beos(@ — xn). (24) 
\/: — f? sin? oe 


: <, : (0) ee : 
Indem wir den Nenner in (24) durch cos 5 approximieren, erhalten wir 


in — = (1 — //1—8?) sin = ; (25) 


Fir kleine Winkel ergibt sich hieraus (6). Der Spin macht in den Grenz- 
fallen B =1 bzw. B =0 die Drehung des Impulses ganz bzw. iiberhaupt 
nicht mit. Auf Grund von (25) ist cos(Q@ —y) bekannt, und man kann 
diese GréBe iiber die Einzelstreuverteilung 0) mitteln. Das Ergebnis 
ist, wenn wir analog zu (23a) wieder nur die Hauptterme mitnehmen 


nu ' io OS ae | 
i; F oe) sinO dO x bee it — |i =p?) see log 26} Fy. (26) 
0; 


Der Beitrag zur Strahlpolarisation aus der Tiefe ¢ wird unter Verwendung 
von (19), (20), (23a), (26) und Of =a By’: 


7 4 ; : We 
. fF ¢sin0 40 Pu (i) + — (1 —/1— BP) og 26 
IPQ) = = : —— ‘ 
osin@ dO q(M) + eine log 26 (27) 


0 
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Die Mittelung iiber ¢ wirkt (wenn wir die schwache f-Abhangigkeit von 
B und 6 hier vernachlassigen) nur auf den Vielfachanteil P'™” (#), so daB 


a2 
unter Beriicksichtigung von 1”) ~1, + <1; — a log 26< 1 folgt: 


iy = (PM + EP pptog 28- Py. 


Mit (17) ergibt sich fiir die relative Depolarisation 


Z AP(™) ey) a ae 
7 sis oR * b 2 : x" log #8 a & WacaRert lee ey is E te kee 
Man erkennt, da8 fiir plausible Werte (6 + 0,8; B= 4; 60,1, d.h. 5°) 
die Vielfach- und die Einzelstreuung in gleicher GréBenordnung zur 
Depolarisation beitragen. Die charakteristische Proportionalitat zu 7? 
(12) wird allerdings durch die Einzelstreuung nicht beeinfluBt, was auch 
zu erwarten ist. 


Herrn Dr. J. Herntze, Heidelberg, danke ich herzlich fiir Diskussionen. 


| 
Zeitschrift fiir Physik 155, 77—100 (1950) 
| 


_ Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Theorie der Strom-Spannungs-Charakteristik 
der stationaren Glimmentladung 
II. Die stromstarke Glimmentladung 
Von 
H. NEu* 
Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 22. Dezember 1958) 


If the current density of a glow discharge is raised to about ten times the normal 
current density, the discharge mechanism is changed. The number of ions produced 
in the cathodic dark space of such a strong-current discharge is no longer sufficient 
to maintain the discharge. The familiar assumption, that the deficit will be com- 
pensated by ions or ultra-violet photons from the negative glow, is opposed by 
measurements on obstructed discharges. The interpretation of the charge balance 
of the strong-current discharge is made possible by regarding the production of fast 
atoms by charge exchange in the dark space, taking into account the additional 
electron emission at the cathode and the ionisations in the gas caused by such 
atoms. The same mechanism allows a satisfactory quantitative interpretation of 
the ,,Nahdurchschlag‘‘. A complete system of equations for the simultaneous 
description of the weak-current and the strong-current glow discharge is given. 


1. Problemstellung 
Die Strom-Spannungs-Charakteristik der stationdren Glimment- 
ladung ohne positive Saule und ohne Stérungen durch die Quer-Aus- 
dehnung 148t sich durch ein Gleichungs-System beschreiben, das nach 
einer friiheren Arbeit des Verfassers**, aus zwei Grundgleichungen 
besteht (I, Gln. (13) und (15)]: 


iss eAtp\t US Ridsaad r 
Be se eo M+ (pays ( aig ) ( ) 
y[(1+ 6) 6%? —1] =1, (2) 
mit; =  Stromdichte, 
p = Gasdruck, 
€; = 0,886 - 10 * Asec/(Vem), . 
j* =mittlere freie Weglange der positiven Ionen im Fallraum, 
M* = Jonenmasse, 
U = Brennspannung, 


d = Fallraumdicke, 


* Jetzt AEG-Forschung, Frankfurt a. M. ie 
xx Neu, H.: Z. Physik 154, 423 (1959), im folgenden als I zitiert. 


78 H. Nev: 
R= Korrekturfunktion von der GréBenordnung eins nach I, Gl. (13) 
%, —=mittlere Ionisierung im Fallraum (Zahl der pro Wegeinheit 
in Feldrichtung im Mittel erzeugten Ionen-Paare, I, Gln. (4) 
und (16)), 


tf 


o) 


= Kathodenwirkungsgrad (Zahl der aus der Kathode austre- | 
tenden Elektronen pro auftreffendes Ion), 
= Plasmawirkungsgrad (Zahl der aus dem Glimmlicht in den ~ 
Fallraum eintretenden positiven Ionen pro in das Glimmlicht 


einfliegendes Elektron). 


Von den Koeffizienten %,, y und 6 kann nur @; als ausreichend be- 
kannt vorausgesetzt werden, dessen Abhangigkeit von U und der 


stromsthwach 
| 


| i 


y =konst 
0-0 
| 


Fig. 1. Einteilung in stromschwache und stromstarke 


7 
ia Jhn 


Glimmentladungen 


stromstark 


mittleren Fallraum - Feldstarke 
X =U/d in I naherungsweise 
bestimmt wurde. Unzureichend 
bekannt ist bei den Koeffizienten 
y und 6 insbesondere ihre Ab- 
hangigkeit von den Entladungs- 
gr6Ben. In I war gefunden wor- 
den, daB bei der stromschwachen 
Glimmentladung, also bei Gumm- 
entladungen mit Stromdichten 
unterhalb etwa des zehnfachen 
der beim normalen Kathodenfall 
auftretenden Stromdichte 7,,, der 


Kathodenwirkungsgrad y nahezn konstant ist und die Ionenlieferung 
aus dem Plasma in erster Naherung unberiicksichtigt bleiben kann. 
Oberhalb etwa 107,,, also bei der stromstarken Glimmentladung, erwiesen 
sich diese Annahmen iiber y und 6 als unzulassig, da sie zu einem steilen 
Anstieg der Spannung, in Wasserstoff z.B. bei etwa 157,, fihren (ge- 
strichelte Kurve in Fig. 1), im Widerspruch zu den Messungen, die ins- 
besondere von GUNTHERSCHULZE! sehr sorgfaltig durchgefiihrt worden 
sind. Nach diesen Messungen ist im Bereich der stromstarken Ent- 
ladung die Charakteristik bei vielen Gasen recht gut durch ein Potenz- 
gesetz 7~U" anzunahern, wobei » je nach Gasart und Kathoden- 


material von 2,5 bis 4 variiert. 


Die Berechnung der Charakteristik nach (1) und (2) ist mit diesen 
Messungen nur in Ubereinstimmung zu bringen, wenn entweder y oder 
6 oder beide mit wachsender Stromdichte zunehmen. Anschaulich ist dies 
so zu verstehen: Mit wachsender Stromdichte wird der Fallraum kiirzer, 
die Brennspannung héher, die mittlere Geschwindigkeit der Elektronen 
gréBer und damit ihre Ionisierungsfahigkeit kleiner; es werden daher 


1 GUNTERSCHULZE, A.: Z. Physik 59, 433 (1930). 
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weniger Ionen im Fallraum erzeugt. Der Riickgang der Fallraum- 
Ionisierung mu8 kompensiert werden entweder durch Lieferung von 
positiven Ionen aus dem negativen Glimmlicht oder durch eine ver- 
starkte Auslésung von Elektronen an der Kathode oder durch das 
Zusammenwirken beider Effekte. 

Die Autoren, die bisher diese Diskrepanz im Tragerhaushalt bemerkten, wie 
WEIZEL u. Mitarb.?, SCHERZER?, DRUYVESTEYN und PENNING?, hielten die ver- 
stdrkte Lieferung von Plasma-Ionen fiir das Wahrscheinlichste, was zweifellos nahe- 
liegend ist. Die Energie der in das Plasma eintretenden Fallraum-Elektronen nimmt 
mit wachsender Brennspannung zu. Damit steigt die Zahl der im Plasma bis zur 
volilstandigen Abbremsung der Elektronen erzeugten Ionen. Diese Zahl ist bei 
hohen Brennspannungen mehr als ausreichend, um die Stationaritat der Entladung 
zu sichern. Die fiir die Erzeugung eines Ions aufzuwendende Energie liegt in der 
Gré8enordnung 30 bis 40 eV. Da aber schon bei einer Entladung mit normalem 
Kathodenfall entsprechend y 0,1 nur gréBenordnungsmaBig 10 Ionen pro Elek- 
tron bendtigt werden, wiirde bei vollstandiger Abgabe aller im Plasma erzeugten 
Ionen in den Fallraum eine Brennspannung von einigen Hundert Volt geniigen. 
In nicht langsbehinderten Entladungen mit Spannungen von einigen Kilovolt geht 
also ein Teil der Ionen im Glimmlicht verloren. Es lag nahe, eine Zunahme von 6 
mit wachsender Spannung als Folge des wirksameren Herausziehens der Ionen aus 
dem Plasma zu vermuten. 

Eine direkte Messung von 6 diirfte schwer gelingen, ohne die Ent- 
ladung empfindlich zu stéren*. So bleibt nur tibrig, aus dem Verhalten 
der Entladung auf Gré8e und Verlauf von 6 zu schlieBen. Hier geben 
Messungen an stark ldngsbehinderten Entladungen, wie sie von GUNTER- 
SCHULZE®, WEIZEL und FIscHER®:’ ausgefiihrt worden sind, die ge- 
wiinschte Information. Aus diesen Messungen geht hervor, da nur 
solche Ionen in den Fallraum gelangen kénnen, die in der Umgebung der 
Glimmkante erzeugt wurden. Das stimmt tiberein mit dem wohlbekannten 
Phadnomen, daB die Brennspannung nahezu unempfindlich ist gegeniiber 
Eingriffen in das negative Glimmlicht. Erst wenn ein Mindestabstand 
der Elektroden unterschritten wird, steigt die Brennspannung steil an. 
Aus den Experimenten von GUNTERSCHUILZE® ergibt sich die Dicke des 
ionen spendenden Bereichs des Glimmilichts in der gleichen GréBenord- 
nung wie die Dicke des Fallraums. Die aus den I[onisierungs-Quer- 
schnitten errechnete Zahl der in dieser schmalen Plasmaschicht ge- 
bildeten Ionen ist sehr gering. 

Um quantitativ zu erklaren, wie bei hohen Spannungen eine Glimm- 
entladung stationair brennen kann, sah man sich bisher zu recht 


2 WEIZEL, W., R. Rompe u. M. Scuon: Z. Physik 112, 339; 113, 87 (1939). 
3 SCHERZER, O.: Arch. Elektrotechn. 33, 207 (1939). 

4 DRUYVESTEYN, M.I., u. F.M. PENNING: Rev. Mod. Phys. 12, 87 (1940). 

5 GUNTERSCHULZE, A.: Z. Physik 61, 1 (1930). 

6 WEIZEL, W., u. H. Fiscner: Ann. Phys. 16, 433 (1935). 

? FiscHer, H.: Naturwiss. 21, 331 (1937). —— Verh. dtsch. phys. Ges. 18, 24 


(1937). 
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unwahrscheinlichen Annahmen gezwungen. SCHERZER® vermutete eine — 


sehr viel starkere Ionisierung im Plasma als im Fallraum. Er dachte 
dabei an die Anfachung von Plasmaschwingungen als einen Mechanismus, 
durch den Energie von den Fallraum-Elektronen auf die Elektronen im 


Plasma iibertragen werden kann. Die quantitative Theorie dieser _ 


Energien-Ubertragung lieB sich jedoch nicht durchfithren. LITTLE und 


v. ENGEL® hielten die Ionen-Lieferung aus dem Plasma fiir vernach-_ 


lassigbar gegeniiber der Lieferung von UV-Quanten aus dem Plasma. 
Sie schrieben diesen UV-Quanten die Auslésung der fehlenden Elek- 


tronen an der Kathode zu. Beriicksichtigt man jedoch, da8 die Wir-_ 
kungsquerschnitte und der Energiebedarf fiir die Erzeugung von UV-— 
Quanten durch ElektronenstoB ahnlich groB sind wie fiir die Erzeugung ~ 


von Ionen®, so st6Bt man auf die gleiche Diskrepanz und muB voraus- 


setzen, daB die Anregung im Plasma sehr viel starker ist als im nicht | 


ionisierten Gas. 


Die Messungen von GUNTERSCHULZE®, insbesondere die Existenz — 


einer plasmafreien Entladung, sowie das Phanomen des Nahdurch-_ 


schlags zwingen uns, wie im folgenden gezeigt werden soll, zu dem SchluB, 
daB bei der stromstarken Entladung nicht das Glimmlicht, also weder dite 
verstdrkte Ionisierung noch die verstarkte Anregung im Plasma, sondern 
der y-Koeffizient den Trdagerhaushalt in Ordnung bringt. Hierbei spielt 
der Umladungsmechanismus der Ionen im Fallraum und die Erzeugung 
von Elektronen durch neutrale Atome eine wichtige Rolle. 


2. Deutung einiger Messungen an stark langsbehinderten Entladungen - 


Die Experimente bei starker Langsbehinderung zeigen, daB man die ~ 


Anode erstaunlich nahe an die Glimmkante heranschieben kann, ohne 


da8 die Brennspannung merklich auf den Eingriff reagiert. Aus den 


MeBergebnissen von GUNTERSCHULZE® in einem Druckbereich von etwa_ 


0,1 bis 1,5 Torr laBt sich folgendes typische Verhalten der Brennspan- 
nung einer Entladung bei Langsbehinderung herauslesen: 


In Fig. 2 ist die Brennspannung U als Funktion des Elektroden- 


Abstandes / und der Fallraum-Dicke d jeweils bei konstant gehaltener 


Stromdichte 7 aufgetragen. Die Marken 1 kV und 1 cm sollen eine Vor- 
stellung von der GréSenordnung bei einem Druck von 1 Torr geben. 
Man erkennt aus der Skizze: Verkleinert man J, bewegt man also die 
Anode von rechts in Richtung zur Kathode hin, so bleiben die Brenn- 
spannung und die Fallraumdicke nahezu unveriandert bis zu einem be- 
stimmten Abstand. Der senkrechte Strich kennzeichuet die Stellen, an 


8 Lirtie, P.F., u. A. v. ENGEL: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 224, 209 (1954). 
® BetHE, H.: Ann. Phys. 5, 325 (1930) 
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denen U jeweils um ungefahr 2% gréBer ist als sein zur gleichen Strom- 
dichte gehériger Wert fiir =o. Die dort noch vorhandene kritische 
Lange L,, des Glimmlichts ist fiir jede der drei Stromdichten bei den 
meisten Gasen etwa gleich der Fallraumdicke d., bei Nichtbehinderung. 
GUNTERSCHULZE findet, daB das Verhialtnis L\,/d,, bei konstantem 
Druck oberhalb etwa 500 V nahezu unabhangig von der Stromdichte ist 
und nur von der Gasart abhangt. 


Man sieht auBerdem aus Fig. 2, daB bei weiterer Annaherung der 
Anode an die Glimmkante die Entladung mit einer Erhéhung der Brenn- 
spannung antwortet. Gleichzeitig ver- 
gr6Bert sich die Fallraumdicke etwa 
proportional zu U*, entsprechend der 
Raumladungs-Gleichung (1) bei konstan- 
tem; und R. Nach einer gewissen Span-  ,,y|. 
nungs-Erhéhung 4U ist /=d, also das 
Glimmlicht - Plasma verschwunden, die 
Entladung brennt plasmafrei stationar 
weiter. Mit dem Verschwinden des Plas- 
mas fallt die Randbedingung ,,Feldstarke 
Null am Fallraum-Ende‘‘ weg. Bei noch 
hoheren Spannungen ist die Feldverzerrung AU 
durch Raumladung relativ klein und von U, 
nur geringem EinfluB8 auf die Tragerbilanz. 
Daher hangt die Brennspannung U prak- 
tisch nicht mehr von der Stromdichte aes ae 


q fir J = 200, 


i } tir j=50j, 


Va 


ab; die Kurven fiir verschiedene Strom- — 

a5 4 ; ; Fig. 2. Zusammenhang zwischen Ent- 

dichten 7 laufen ineinander. ie ehuamercca Neda. 
Aus den MeBergebnissen lassen sich fiir — dicke d(— — —) und Brennspannung U 


cie stromstarken Entladungen folgende 


bei konstanter Stromdichte7 nach 
GUNTERSCHULZE ®, schematisch 


Schliisse ziehen: 

4. Es werden sowohl im Fallraum wie im Plasma des negativen 
Glimmlichts positive Ionen erzeugt. Der Bereich L,,, aus dem Ionen 
in merklicher Zahl in den Fallraum gelangen, schrumpft mit steigender 
Spannung immer mehr ein. Zur Stationaritét wird ein relativ zur ge- 
samten Ausdehnung des Plasmas erstaunlich schmaler Bereich des Plasmas 
benotigt. Dies wird unterstrichen durch die Messungen von BREWER und 
WESTHAVER?®, nach denen bei U =800 V die Lange L des negativen 
Glimmlichts in Stickstoff bis zum 44fachen, in Wasserstoff bis zum 
300fachen des nach GUNTERSCHULZE® fiir die Nachlieferung der Ionen 
wichtigen Bereichs L,, ausgedehnt werden kann. Diese Langen L 
stimmen ungefahr iiberein mit den Reichweiten gleich schneller 


10 Brewer, A.K., u. J.W. WeSTHAVER: J. Appl. Phys. 8, 782 (1937). 
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Elektronen im nicht ionisierten Gas". Die Ionisierung im Plasma kann sich 
daher nicht sehy von der im normalen Gas unterscheiden. Wegen der Ab- 
nahme von & und L,, liefert das Glimmlicht mit steigender Spannung 
immer weniger Ionen in den Fallraum. 


2. Weil die Experimente zeigen, daB nur die in einer schmalen 
Plasmaschicht erzeugten Ionen in den Fallraum gelangen, miissen die 
im Innern des Glimmlichts gebildeten Ionen entweder mit negativen 
Ladungstragern rekombinieren oder seitlich oder zur Anode hin ab- 
wandern. Wie bereits in I erwahnt, hat FISCHER zuerst auf die sehr 
groBe Rekombinations-Wahrscheinlichkeit der Ladungstrager im Plasma 
hingewiesen. Er konnte aus dem Plasma einer H,-Entladung einen 
Ionenstrom bis zum 1,8fachen des Gesamtstromes entnehmen, ohne dab 
die Brennspannung sich merklich anderte!®. WeizEL u. Mitarb. und 
SCHERZER fiihrten daraufhin erstmals die Rekombination in ihre Glei- 
chungen fiir das negative Glimmlicht ein. 


3. Die Zahl der aus dem Plasma in den Fallraum etntretenden post- 
tiven Ionen ist ber hohem Kathodenfall nicht wesentlich groper als die 
Zahl der im Fallraum selbst durch StoB schneller Eelektronen erzeugten 
positiven Ionen. Fiir diese Annahme spricht, da8 der Weegfall des 
Plasmas von der Entladung mit einer relativ geringen Spannungser- 
hdhung bewaltigt wird und die Entladung bei Langsbehinderung nicht 
abrei8t. Da die von den Elektronen durchlaufenen Wege d@ und L,, 
von der gleichen Gr6éBenordnung sind, steht unsere Annahme auch im 
Finklang mit der Schlu8folgerung aus 1., daB die Ionisierungs-Wahr- 
scheinlichkeiten im Plasma und neutralen Gas sich nicht wesentlich 
unterscheiden. 


4. Weil bei Erhéhung der Stromdichte die Fallraum-Ionisierung 
und die Ionen-Nachlieferung des Plasmas abnimmt, die Stromstirke- 
Erhéhung trotzdem méglich ist, muB die Entladung in der Lage sein, 
durch Erhihung der Brennspannung die Erzeugung von Elektronen an der 
Kathode in dem MaBe zu erleichtern, in dem die Zahl der zur Verfiigung 
stehenden Ionen abnimmt. 

Unsere so versuchte Deutung der Messungen von GUNTERSCHULZE 
vermittelt eine Vorstellung vom Mechanismus der stromstarken Ent- 
ladung, die nahe an die Rocowskis'* herankommt. Rocowskis Kon- 
zeption war, daB nur der Fallraum am Townsend-Mechanismus teil- 
nimmt und daB ,,Feldstarken, Spannungen und Schlagweiten beim Nah- 
durchschlag mit den entsprechenden Werten des anomalen Kathodenfalls 
tibereinstimmen mitissen™ (38 S. 575). 


11 LEHMANN, J.F.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 115, 609, 625 (1953). 
12 FISCHER, H.: Ann. Phys. 27, 84 (1936). 
8 Rocowsk1, W.: Arch, Elektrotechn. 25, 551 (1931). 
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Tatsachlich ist die Tragerbilanz der stromstarken Entladung der 
des Nahdurchschlags sehr ahnlich. Zur Veranschaulichung sind in 
Fig. 3 gegeniibergestellt: a) der Nahdurchschlag mit dem linearen 
Potentialverlauf, b) die stationare, stark langsbehinderte Entladung 
ohne Plasma mit einem leicht gekriimmten Potentialverlauf, c) die 
nicht langsbehinderte stationdre Glimmentladung mit dem durch 
Schraffur angedeuteten Bereich des Plasmas, aus dem Ionen in den 
Fallraum eintreten kénnen. Alle drei Entladungstypen sollen die gleiche 
Potentialdifferenz U zwi- 
schen den Elektroden und 
den gleichen Gasdruck 
haben. Nach den Experi- 
menten!*;) ist allgemein 
die Fallraum-Dicke d der 
nicht langsbehinderten 
Glimmentladung um rund 
ein Drittel geringer als 
die entsprechende Schlag- 
weite / beim Nahdurch- 
schlag, was auf einen 
geringen Beitrag des Plas- 
mas zur Tragerbilanz hin- 
weist. 


j Fig. 3. Potentialverlauf m(x). a Nahdurchschlag, b stark langs- 
Die Berechnung der behinderte Glimmentladung. c nicht langsbehinderte 
Tragerbilanz fiir den Glimmentladung. Lxr kritische Plasmalange 


Durchschlag ist relativ 

einfach, weil in seinem Anfangsstadium weder ein Plasma, noch gréBere 
Feldverzerrungen vorhanden sind. Wir wollen deshalb diese Rechnung 
vorwegnehmen. 


3. Der Nahdurchschlag 


Bekanntlich ist beim elektrischen Durchschlag zwischen zwei Elek- 
troden, etwa zwei ebenen Platten, die Ziindspannung am kleinsten bei 
einem bestimmten Abstand J,, wie Fig. 4 zeigt. Nach Rocowsx1'% 
bezeichnet man den Durchschlag bei /</J, als ,,Nahdurchschlag™. 

Experimentell ist der Nahdurchschlag nicht ganz leicht zu reali- 
sieren, da verstandlicherweise die Entladung den bequemeren Weg 
iiber die Rander der Elektroden zu nehmen versucht. Von CArRrR?6 
wurden Messungen der Durchschlagsspannung zwischen ebenen Platten 
in Luft und H, durchgefiihrt; sie reichen aber nur bis 2kV. Quinn?” 


14 Lors, L.B.: Handbuch der Physik, Bd. 22, S. 445. 1956. 
15 Francis, G.: Handbuch der Physik, Bd. 22, S. 53. 1956. 
16 Carr, W.R.: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond., Ser. A 201, 403 (1903). 
17 Quinn, R.: Phys. Rev. 55, 482 (1939). 
6* 
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verwendete wegen der oben geschilderten Schwierigkeiten konzentrische 
Ni-Zylinder mit Kugelkappen und kam bis 20kV. Die Ahnlichkeits- 
gesetze sind auch hier erfiillt!’. In Fig. 5 sind die Messungen von 
CaRR und QuINN in Wasserstoff dargestellt. 
Die Ziindbedingung fiir ebene, unendlich ausgedehnte Elektroden 
lautet bekanntlich: 
y (e#! — 1) =1; (3) 


1 
a ist definiert als Mittelwert f «dx// und angebbar als Funktion der 


0 
Ziindspannung U und der Feldstarke X = U/l. 


In einer friiheren Arbeit des Verfassers!§ ist x =%(X/f, U) fiir Hy 
dargestellt. Die hiernach fiir verschiedene y-Werte berechneten Ziind- 
charakteristiken in Wasserstoff sind 


| iy, in Fig. 5 den Messungen gegeniiber- 
Lp lfp_ reine gestellt. Man sieht, da8 mit festem 
Yy G Zundhurve y im Gebiet des Nahdurchschlags ein 
Uj, 4 vollig falscher Verlauf errechnet wird, 
/ Af fy i a 
yyy Y daB dagegen mit einem Ansatz 
Y yy A beblet des Le ee abs 
Jf, V7 Nahadurehschlags y=ytave (4) 


bei geeignet gewahlten Konstanten a 
und X, eine recht gute Uberein- 
Tae, deh FR stimmung erzielt werden kann. Der 
Ansatz (4) besagt, daB neben einem 
konstanten Anteil yo ein der Ziind- 
spannung proportionaler Anteil hinzu- 


0 Dy ‘ tritt, sobald die Feldstarke NX nicht 
bee eate . . . 5 
; eee mehr klein ist gegen eine bestimmte 
Fig. 4. Durchschlagspannung U fiir ebene er ra os 
Platten im Abstand / Feldstarke XQ, die in unserem Zahlen- 


beispiel mit X// = 600 V/(cm Torr) 
angenommen wurde. Der Wert von y andert sich dementsprechend 
im Verlauf der gezeichneten Kurve 5 in Fig. 5 von 0,025 bis 10. Zu dem 
Elektrodenabstand /= 2,8 mm bei einer Spannung von U =3 kV und 
dem Druck #=1 Torr gehéren beispielsweise die Werte %/p ~ 1(cm Torr) 
nach 8 und y &3 nach (3). 

Benutzt man an Stelle von (4) einen Ansatz mit einem von U un- 
abhangigen und der Feldstarke X =U/jl proportionalen Anteil von y, 
so bekommt man ahnlich unbrauchbare Kurven wie mit konstantem Vo: 

Die durch (4) wiedergegebene Abhingigkeit des y-Koeffizienten von 
Spannung und Feldstarke laBt sich nicht aus der Mitwirkung von 


18 Nrv, H.: Z. Physik 152, 294 (1958). 
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UV-Quanten, Réntgenquanten oder einer Gasionisierung durch Ionen- 
stoB verstehen, wie im folgenden kurz diskutiert werden soll. 


Der Betrag, um den y durch die Mitwirkung der UV-Quanten ver- 
groBert wird®, ist %,f,y,/%; hierbei ist g die Zahl der im Mittel pro 
Wegeinheit erzeugten UV-Quanten, f/, der Bruchteil der UV-Quanten, 
der die Kathode erreicht, und y, die Zahl der pro UV-Quant an der 
Kathode ausgelésten Elektronen. Nicht von der Ziindspannung ab- 
hangig sind /, und y,; der Quotient «,/z ist aus quantenmechanischen 
Griinden etwa von der GréBe eins und in dem betrachteten Spannungs- 
bereich praktisch unabhangig von der Geschwindigkeit der stoBenden 


udp. 2 ¥ 6°67 10 cm lorr 40 
4 Riis lp 


Pig. 5. Durchschlagspannung in Wasserstoff. 7 Messung nach Carr!* mit ebenen Fe-Platten, 2 Messung nach 
Sunn" mit Ni-Zylindern, 3 Rechnung nach (3) mit y = 0,05, @ nach?8, 4 dgl. mit 7 = 0,025, 5 Rechnung nach 
(3) und (4) mit 7, = 0,025; 1/a=1 kV; X,/p = 600 V/(cm Torr) 


Elektronen, also auch unabhangig von der Spannung. Der von UV- 
Quanten herriihrende Beitrag zu y kann daher als nahezu unabhangig 
yon der Spannung angesehen werden. Quantitativ ergibt sich folgendes: 
Mit Wellenlangen <1000 A sind Ausbeuten y, von héchstens 0,2 ge- 
messen worden!%®, Da %,/xa1 ist, und f, bei ebenen Elektroden 
sicher unter 0,5 bleibt, kann der Photo-Anteil des y-Koeffizienten 
hdéchstens etwa 0,1 sein. Er ist also viel zu klein, um beim Nahdurch- 
schlag merklich mitwirken zu kénnen. Erst bei wesentlich groBerem 
Elektroden-Abstand und entsprechend kleinen Werten von y kénnen 


Lichtquanten eine wichtige Rolle spielen. 


19 Warnran, N.: J. Appl. Phys. 24, 1318 (1953). 
20 Cori, L., u. U. Faccuini: Phys. Rev. 96, 1 (1954). 
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Man kann auch leicht abschatzen, daB nicht etwa die an der Anode 
bei der Abbremsung der Elektronen erzeugte Rénigenstrahlung wirksam 
zum Ziindmechanismus beitragt. Ist Z die Ordnungszahl des Anoden- 
Metalls, so ist die pro Elektron im Mittel bei massiver Anode abge- 
strahlte Energie”? naherungsweise 10° V+ Ze U®, fiir eine Cu-Anode bei 
U=5 kV also etwa 7 eV. Dies entspricht einem Wirkungsgrad in der 
Gro8enordnung Promille. Ahnlich gering ist der Wirkungsgrad bei der 
Erzeugung freier Elektronen durch Réntgenstrahlen. Der resultierende 
Beitrag zu y ist daher vernachlassigbar klein. Gegen das Uberwiegen 
der Auslésung von Elektronen an der Kathode durch Réntgenstrahlen 
ohne Mitwirkung des Grundgases spricht bei Ziindspannungen unter 
40 kV ferner die Existenz definierter Ziindabstande und die Giiltigkeit 
der Ahnlichkeitsgesetze. Bei wesentlich héheren Spannungen tritt die 
Erzeugung von Réntgenstrahlen wegen ihrer Proportionalitat zu U? 
starker hervor und iiberwiegt schlieBlich die anderen Prozesse; dies 
macht sich in starken Abweichungen vom Ahnlichkeitsgesetz bemerkbar. 


Ebenso aussichtslos ist der Versuch, den Nahdurchschlag, ohne 
Benutzung von (4), mit der Stofionisierung durch Ionen 1m Fallraum 
(Townsendscher B-Koeffizient) zu erklaren. Nach der alten Townsend- 
schen Theorie®? ist die Ziindbedingung bei ausschlieBlicher Beriick- 
sichtigung der Volumen-lonisation, also fiir y=0: 


x — p-el2-A)! 
ae: 


In unserem Zahlenbeispiel wiirde sich mit %/f=1(cm Torr)+, pl= 


2,8 mm Torr ein £/p 9 (cm Torr) + ergeben, also ein unwahrscheinlich 
hoher Wert. 


4. Deutung der Spannungs-Abhangigkeit des y-Koeffizienten 
aus der Mitwirkung schneller neutraler Atome 


Auch der Versuch, den Ansatz (4) mit der Elektronen-Auslésung 
allein durch positive Ionen an der Kathode (y,-Prozesse) physikalisch zu 
erklaren, fiihrt zu keinem befriedigenden Ergebnis. Beriicksichtigt 
man die Geschwindigkeit, mit der die Ionen auf die Kathode auftreffen, 
so kommt man zu einem der Feldstaérke und nicht der Ziindspannung 
proportionalen Anteil des y-Koeffizienten. Das wird im folgenden er- 
lautert. 


Die Geschwindigkeitsabhangigkeit der y;-Prozesse bei Ionenenergien 
oberhalb etwa 500 eV ist durch zahlreiche Messungen belegt (kinetische 
yi-Prozesse™). Die Messungen von y, zeigen im Energiebereich der 


21 Botue, W.: Handbuch der Physik, Bd. 23, S. 2. 1933. 
22 Litre, P.F.: Handbuch der Physik, Bd. 21, S. 574. 1956. 
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fonen von etwa 500 eV bis einige keV eine nahezu lineare Zunahme 
von y; mit der Energie*’.4, Wiirden die Ionen vom Ort ihrer Entste- 
hung bis zur Kathode frei fallen, so wiirde demnach y; auch nahezu 
proportional mit der Spannung anwachsen. Nun betragt aber auch 
bei hohen Ziind-Spannungen. der Elektroden-Abstand mehrere freie 
Weglangen fiir Umladung, wobei die Teilchen, die aus der Umladung 
als Ionen hervorgehen, nur einen kleinen Bruchteil der vom einfallenden 
Ion eingebrachten Energie mitbekommen®. Die Energie der Ionen an 
der Kathode entspricht demnach im wesentlichen dem Energiegewinn 
auf der letzten freien Weglange fiir Umladung. Damit ist aber y; von der 
Feldstarke vor der Kathode und nicht von der Ziindspunnung abhangig. 

Mit Hilfe quantentheoretischer Uberlegungen 148t sich abschdtzen, daB eine 
Umladung zwischen Ionen und Atomen des gleichen Gases im Mittel bei jedem 
zweiten StoB* erfolgen mu8: Ion und Atom bilden bei geniigender Annaherung ein 
System, das dem Zustand eines instabilen Molekiil-Ions gleicht; trennen sich die 
Atomkerne wieder, so ist die Chance, eine vollstandige Elektronenhiille mitzube- 
kommen, fiir beide Kerne gleich groB8. Nach der Theorie” wird der Wirkungsquer- 
schnitt g, fiir Umladung, genau wie fiir elastischen Sto8 ohne Umladung, nahezu 
wnabhangig von der StoBgeschwindigkeit, was durch die Messungen weitgehend 
bestatigt wird ?®. 

Auch guantitativ ist leicht einzusehen, daB die y,-Prozesse den Nah- 
durchschlag nicht allein herbeifiihren ko6nnen. Wir ziehen hierzu unser 
Beispiel aus Fig. 5 heran, nach dem in der H,-Entladung bei einer 
Zindspannung U =3 kV und einem Elektrodenabstand / = 2,8 mm bei 
1 Torr etwa drei Elektronen pro Ion aus der Kathode austreten miissen 
‘y x3). Die Messung von y, an nicht entgasten Metalloberflachen er- 
gab*4, daB zwar Ionen mit einer Energie von 3 kV durchaus drei Elek- 
tronen auslésen kénnen, wesentlich langsamere Ionen aber nicht. Das 
heiBt wiederum, die Ionen miiBten den gesamten Kathodenfall U =3 kV 
frei durchfallen. Wie bereits oben erlautert, ist aber die Energie der 
fonen durch die mittlere freie Weglinge 4, fiir Umladung begrenzt. 
Nach zuverlassigen Messungen®’ ist pA, fiir H,-Ionen etwa 0,5 mm Torr. 
Bei #/ =2,8 mm Torr und 3 kV Spannung ist die mittlere Ionenenergie 
also etwa 500 eV; dann kann aber y; nach den Messungen nur etwa 
9,5 sein. 

Der Ansatz (4) wird jedoch sofort einleuchtend, wenn man die 
Mitwirkung der bei den Umladungsprozessen entstehenden neutralen 


* Unter StoB ist hier jede Annaherung gemeint, bei der der Elektronen-Aus- 
tausch zwischen den Teilchen wahrscheinlich ist. 

23 HIGATSBERGER, M.J.: J. Appl. Phys. 25, 883 (1954). 

24 Procu, W.: Z. Physik 130, 174 (1951). ; 

25 Massry, H.S.W., u. E.H.S. Burnop: Electronic and Ionic Impact Pheno- 
mena.. Oxford 1952. 

26 T ANDOLT-BORNSTEIN, Bd. I, Teil 1. 1950. 

2? Wotr, F.: Ann. Phys. 23, 285 (1935); 29, 33 (1937); 31, 561 (1938). 
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Atome berticksichtigt. Die geringe Impuls-Ubertragung der beschleu- 
nigten Ionen auf die gestoBenen Grundgas-Atome wirkt sich so aus, daB 
nach der Umladung das neu entstandene Atom fast den gesamten 
Impuls besitzt, den es vorher als stoBendes Ion hatte®®. Im Gegensatz 
zu den thermisch bewegten Grundgas-Atomen bezeichnen wir solche 
Atome als schnelle Atome. 


Es ist einleuchtend, daB bei Ionenenergien in der GréS8enordnung keV 
das stoBende Teilchen bei der Umladung praktisch seine gesamte Energie behalt 
(Erzeugung von Atomstrahlen). Bei diesen Ionen-Energien ist wegen des Uber- 
wiegens der Vorwarts-Streuung der Impulsiibertragungs- Querschnitt g; um GroBen- 
ordnungen kleiner als der Streuquerschnitt*. Daf g; bei den uns interessierenden 
Ionenenergien von einigen zehn bis einigen hundert eV schon relativ klein sein muB, 
folgt aus theoretischen Uberlegungen zur Wechselwirkung zwischen Ion und neu- 
tralen Gasatomen durch Coulomb- und Polarisationskrafte; die Streuverteilung 
nimmt bereits bei geringen Ionenenergien einen Rutherfordschen Charakter an. 

Fir eine vechnerische Abschdtzung von q; sei ein Beispiel angegeben: Aus der 
errechneten Streuverteilung?’ von 110 eV-Protonen beim Sto8 auf He-Atome findet 
man einen Impulsiibertragungs-Querschnitt von 0,31 A? gegeniiber einem Streu- 
querschnitt von 3,2 A?; die entsprechenden Zahlen fiir 72 eV-Protonen gegen Ar- 
Atome sind 1,4 A? und 14,5 A. Messungen der Streuwinkelverteilung, aus der sich 
q; bestimmen lieBe, sind durchweg Relativmessungen und daher nicht auswertbar 
fiir die _Impulsiibertragung. 


Erfolgen die Umladungen in einem starken elektrischen Feld, so 
wird das neu entstandene langsame Ion sofort in Richtung des Feldes 
beschleunigt. Es erleidet den ersten nennenswerten Impulsverlust erst 
bei der nachsten Umladung, bei der wiederum ein schnelles Atom ent- 
steht. So kann ein einziges Ion zur Ursache vieler schneller Atome werden, 
deren Flugrichtung nur wenig gegen die Feldlinien geneigt ist. 

Mit welcher Energie die schnellen Atome auf die Kathode auf- 
treffen, hangt davon ab, wieviel freie Weglangen sie durchlaufen haben 
und welchen Impuls sie pro StoB einbiiBen. Messungen und Rechnungen, 
die diesen Impulsverlust abzuschatzen gestatten, sind nicht bekannt. 
Doch spricht nichts gegen die Vermutung, daB die Wirkungsquerschnitte 
fiir Impulsiibertragung nicht gréBer sind als bei Ionen gleicher Energie. 


Die Elektronenauslésung durch schnelle Atome an metallischen 
Oberflachen, auch y,-Prozesse genannt, ist schwierig zu messen und 
noch wenig untersucht?**!, In einigen Fallen ist eine sehr gute Uber- 
einstimmung von y, und y, oberhalb Teilchen-Energien von etwa 1 keV 


* q, ist deutbar als eine Flache, durch die in einem Strom stoBender Teilchen im 
Zeitmittel gerade so viel Impuls hindurchtritt, wie eines der gestoBenen Teilchen 
im Zeitmittel empfangt. 

28 Massey, H.S.W., u. R.A. SmitH: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 142, 142 
(1933). 

2° RostaGni, A.: Nuovo Cim. 11, 99 (1934). — Z. Physik 88, 55 (1934). 

%° BatEs, D.R., u. H.S.W. Masry: Phys. Mag. 45, 111 (1954). 

3} Berry, H, W,; Phys, Rev. 74, 848 (1948). — J. Appl. Phys. 29, 1219 (1938). 
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festzustellen®, Das ist theoretisch verstandlich, da es sich in beiden 
Fallen um kinetische Auslésung handelt. Bei kleineren Energien sinkt 
y, Stark ab, da die Atome nicht potentiell auslésen kénnen. Allerdings 
kommt, wie Fig. 6 zeigt, y, fiir He und Ar bereits bei etwa 150 eV an 
vi heran. Dies ist erstaunlich, denn, ist die Vorstellung richtig, daB es 
sich bei der kinetischen Auslésung um StoB-Ionisationen in einer diinnen 
Schicht an der Oberflache handelt®, so sind offenbar die hierzu notigen 
Ionisierungs-Energien geringer als beim ZusammenstoB freier Atome. 


—> leilchen - Energie 


Fig. 6. Elektronen-Auslosung durch positive Ionen (y;) und neutrale Atome (y,) in Cu bzw. 
Messing-Oberflachen in Abhangigkeit von der Teilchenenergie (nach RosTaGnr??*) 


Eine Berechnung des Energiespektrums der Ionen und schnellen 
Atome an der Kathode ist wegen der Unkenntnis der Impulsiiber- 
tragungs-Querschnitte nicht mdglich. Wir begniigen uns hier damit, zu 
zeigen, daB durch Einbeziehung der y,-Prozesse der Ansatz (4) physi- 
kalisch erklarbar wird und daB keine groben Diskrepanzen in den Zahlen- 
werten mehr auftreten. 

Uber den Mechanismus der Elektronen-Auslésung machen wir fol- 
xende vereinfachende Annahmen: 1. Die Ionen mégen bei ihrer Ent- 
stehung aus umladenden StéBen keinen Impuls erhalten, bei nicht um- 
adenden StéBen keinen Impuls verlieren. 2. Der Impulsverlust durch 
$t6Be zwischen schnellen Atomen und ruhenden Atomen sei vernach- 
dssigbar klein. Nach diesen Annahmen wird also die gesamte von den 
onen im Fallraum aufgenommene Energie schlieBlich in Form von 


32 Roos, O. v.: Z. Physik 147, 210 (1957). 
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kinetischer Energie der Ionen und der schnellen Atome auf die Kathode 
iibertragen. 3. y, sei der Teilchenenergie proportional. 4. Die kleine 
Differenz y;—y, hange nicht von der Teilchenenergie ab. 

Fiir die Trdgerbilanz findet man unter den Annahmen 14 und 2 dann 
folgendes: Wegen der Erhaltung der Ladung miissen so viele Ionen 
an der Kathode ankommen, wie durch ElektronenstoB im Gasraum 
erzeugt werden. Setzt man raumlich konstante Ionisierung % voraus, 
so durchlaufen e*/— e** Ionen pro Ionisierungsspiel die Ebene im Ab- 


stand x von der Kathode. Diese Ionen laden in einer Schicht dx mit 
1 


der Wahrscheinlichkeit dx/A, um. Insgesamt kommen also f (e*’— 
0 


e**)dx/A, schnelle Atome an der Kathode an. Jedes Atom lést y, Elek- 
tronen aus. Die Stationaritats-Bedingung lautet demnach 
(4! <1) y+ (#— 3 (4 — 1)) 5m = 1. 


al yi 


In die uns gelaufigere Form umgeschrieben ergibt das 


a l 
(Ome eet; Y= Vit 807 Yn- (5) 
Die Gr6éBe 
al 1 
So = 1 al uaa (6) 


ist eine Zahl kleiner als eins, die nur wenig tiber 0,5 liegt, wenn «/ unter 
eins bleibt, was beim Nahdurchschlag fast immer der Fall ist. An der 
Kathode treffen also mit jedem Ion etwa 0,5 //A, schnelle Atome ein, 
meist etwa 5 bis 10. Die mittlere Energie der lonen und die der schnellen 
Atome ist annahernd gleich eU/,/I. 

Man iiberlegt auch leicht, daB unter unseren Annahmen 1 bis 4 
der y-Koeffizient sich nach (5) genau so groB errechnet wie unter der 
Annahme, da8 alle durch ElektronenstoB erzeugten Ionen ohne Impuls- 
verlust und ohne Umladung vom Ort ihrer Entstehung bis zur Kathode 
frei fallen wiirden. Die Mittelung iiber alle Entstehungsorte ergibt 
dann: 


Y= 80 U/Ug + Vi — Yn & Bo UU. (7) 


Hierbei ist U die Durchschlagsspannung, eU, die Energie der schnellen 
Atome, bei der y, =1 wird; gy ist durch (6) gegeben. Man erhalt also 
den richtigen Zahlenwert fiir y, wenn man so rechnet, als ob die Neu- 
tralen nicht beteiligt waren und alle Ionen von dem Ort gy/ kamen. 
Da gy etwa 0,5 betraigt, Uy nach den Messungen*4: 2" ungefahr 1 kV ist, 
so wird in unserem Beispiel y 21,5, also gegentiber dem geforderten 
y =3 noch um den Faktor zwei zu klein. Das ist gegeniiber dem friiher 
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fehlenden Faktor sechs nicht mehr aufregend und 1aBt sich, wenigstens 


teilweise, aus einer Volumen-Ionisation durch Ionen und schnelle Atome 
erklaren (8; und £,,-Prozesse). 


Beim StoB schneller Edelgas-Atome und -Ionen auf ruhende Atome der gleichen 


-Gasart sind Einsatzpotentiale fiir die Ionisierung von 35 bis 74 eV und etwa linear 


mit der Teilchenenergie ansteigende Tonisierungs-Querschnitte gemessen worden 
(76, S.355;*). Danach erzeugen beispielsweise Argon-Atome und -Ionen von 500 eV 
im Argon-Gas drei Ionenpaare pro cm Weglange (6,/p ~ B,,/p © 3 (cm Torr)-). 

Es ist wohl am einfachsten, die f-Prozesse durch eine Erweiterung 
des y-Koeffizienten zu beriicksichtigen, also etwa (5) unter Beriick- 
sichtigung der Mittelungen zu ersetzen durch 


y+ BoB: + £05- (Yn + + Bot Bn). (8) 


Setzt man in (8) und (6) entsprechend unserem Zahlenbeispiel folgende 
Werte ein: y;=0,5, y, =0,4, B,/p =B,/p =3 (cm Torr)4, 1p =2,8 mm 
Torr, «J =0,28 und //A, =6, so erhalt man gerade y =3, wie gefordert 
ist, im Gegensatz zu y21,5 ohne Beriicksichtigung der f-Prozesse. 
Dabei gehen 40% von y auf y, zuriick, 30% auf B,, 16% auf y; und 
14% auf B;. 

Der Beitrag der 6-Prozesse zum y-Koeffizienten laBt sich noch auf eine andere 
Weise beriicksichtigen: Die kinetische Energie der stoBenden Ionen und schnellen 
\tome, und damit — bei Annahme einer Proportionalitat von 6 mit der Energie — 
auch die 6 selbst, sind der Feldstarke U/l proportionai. Die Zahl der pro Ion ge- 
bildeten schnellen Atome und die Zahl der pro Atom auf dem Weg zur Kathode 
erzeugten Ionenpaare sind proportional zur Entladungslange /. Insgesamt ist damit 
die Zahl der pro Ion iiber die ,,-Prozesse erzeugten Jonenpaare von dem Produkt 
aus Ziindspannung und Entladungslange, also von U?/X, nicht etwa nur von der 
feldstarke X abhangig. 

Wir werden im folgenden, der Einfachheit halber, die 6-Prozesse nicht explizit 
in unseren Formeln anfiihren, vielmehr ihren Einflu8 auf die Tragerbilanz nach der 
Schreibweise von (7) fiir den y-Koeffizienten durch eine Verkleinerung von Uy zum 


Ausdruck bringen. 

Wichtig ist vor allem, daB y nach (7) stark mit U ansteigt. Nur die 
Mitwirkung der neutralen Atome machte das médglich. Damit aber die 
neutralen Atome ins Spiel kommen, muB die Feldstarke X im Ent- 
ladungsraum einen Mindestbetrag haben, der in dem Ansatz (4) mit Xo 
bezeichnet worden war; X, muB so groB sein, daB erstens nach der Um- 
ladung die Atome geniigend schnell sind, der Impulsiibertragungs- 
Querschnitt also geniigend klein ist, und zweitens die mittlere kinetische 
Energie der Atome fiir y,-Prozesse und f,,-Prozesse ausreicht. 


Mit dem Ansatz (4) laBt sich auch eine interessante, von PENNING* in He ge- 
messene Form der Ziindcharakteristik erklaren, die in Fig. 4 durch die gestrichelte 
Kurve angedeutet ist und zur Existenz dreier verschiedenev Ziindspannungen bei 
bestimmten Elektrodenabstanden fiihrt. Die Feldstarke X9 liegt bei allen Gasen 


33 PENNING, F.M.: Proc. Roy. Acad. Amst. 34, 1305 (1931). 
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auBer He in der gleichen GréBenordnung wie die Feldstarke X*, die nach den Uber- 
legungen in I dadurch gekennzeichnet ist, da der Spannungsbedarf S pro Ionisie- 
rung am kleinsten ist (I, Fig. 4). Bei He ist X* (vgl. 8, S. 299) wegen der ungewohn- 
lich kleinen Anregungs- und Ionisierungs-Querschnitte und der dadurch bedingten 
relativ groBen giinstigsten Schlagweite /) viel kleiner als die durch den Umladungs- 
querschnitt und y, bestimmte Feldstérke Xy. Die Folge ist, daB in dem Bereich 
zwischen X* und X,y bei He die Durchschlagslange mit wachsender Spannung U 
zunimmt*. 

ZahlenmaBig war, um die Durchschlags-Charakteristik in Fig. 5 mdglichst gut 
durch (4) zu approximieren, in unserem Beispiel X9/p = 600 V/(cm Torr) angenom- 
men worden. Mit pA, = 0,5 mm Torr ergibt sich bei der Feldstarke Xy eine mitt- 
lere Ionen-Energie von 30 eV. Auch andere Beispiele fiihren zu ahnlich geringen 
Werten von"A,,X9. Da die y,- und f,,-Prozesse erst bei 100 eV merklich werden 
kénnen, diirften hier zur weiteren Klarung genauere Rechnungen und Messungen 
notwendig sein. 

Die physikalische Erklarung des Ansatzes (4) fiir den y-Koeffizienten 
lautet zusammenfassend: Fiir kleine Feldstarken U/l< X, tiberwiegt 
die potentielle Auslésung durch positive Ionen; die kinetische Aus- 
lésung durch schnelle schwere Teilchen ist exponentiell selten. Fiir 
groBe Feldstarken U//>>X, iiberwiegen die kinetische Auslésung und 
die Volumen-Ionisierung durch schnelle Ionen und viele schnelle Atome **. 


5. Kathoden- und Plasmawirkungsgrad bei hohem Kathodenfall 


Der Mechanismus, der den Nahdurchschlag verstandlich macht, ist 
in gleicher Weise im Fallraum der stationairen Glimmentladung mit 
hohen Brennspannungen wirksam und macht die Entladung weitgehend 
unabhangig von den Ionen, die aus dem Glimmlicht kommen. 

Wir wollen die Naherungsformel (5) fiir den y-Koeffizienten beim 
Nahdurchschlag auf die Glimmentladung mit hohem Kathodenfall 
(U =1 kV) iibertragen und versuchen, eine entsprechende Naherungs- 
formel fiir den Plasmawirkungsgrad 6 zu geben. 

a) Der y-Koeffizient. Im Unterschied zur Berechnung des y-Koeffi- 
zienten beim Nahdurchschlag sind jetzt zusatzlich noch de%@ Ionen aus 
dem negativen Glimmlicht zu beriicksichtigen. Setzt man wiederum 
rdumlich konstante Ionisierung %, voraus, so kann man y entsprechend 
(5) in der Form schreiben: 


ad 

dha Sai i Yn» (9) 

: u 
mit { 
Xa 
; ad ') 

g=1—_, 

(5 + 1) e*#* — 4 
* Vel. auch Penningsche negative Charakteristik, I, Abschn. 8. Pe 


** Auf die Bedeutung der y,,-Prozesse durch schnelle Atome fiir die Entstehung 
der Kanalstrahlen hat nach Abschlu®B der vorliegenden Untersuchungen D. KAMKE 
hingewiesen [Phys. Verh. 8, 32 (1957)]. 


Strom-Spannungs-Charakteristik der stationaren Glimmentladung. IT 93 


Fiir 0<1, @d<1 laBt sich naherungsweise 


—- 1 4 
g=s (it cad acree) 40) 
setzen, so daB auch hier, wie beim Nahdurchschlag, g nur wenig iiber 
0,5 liegt. 

Macht man zur Elektronen-Auslésung und zum Umladungsmechanis- 
mus die gleichen vereinfachenden Annahmen wie beim Nahdurchschlag, 
so erhalt man entsprechend (7): 


y=E8UlUyg+¥i— Mn ee UU. (11) 


Hierbei ist eUg wiederum die Teilchenenergie, bei der y,=1 wird; 
g ist durch (10) gegeben. 

b) Der Plasmawirkungsgrad J. In einer in sich geschlossenen Theorie 
hat die Berechnung des Plasmawirkungsgrads 6 aus den Elementar- 
prozessen im Plasma des Glimmlichts zu erfolgen. SCHERZER® ermittelt 
6 in Abhangigkeit von der Ionenbeweglichkeit 6; , der Elektronen- 
Temperatur 7;, der Ionisierung «, im Plasma, der Stromdichte 7g der 
in das Glimmlicht einfliegenden Fallraum-Elektronen und dem Re- 
kombinationskoeffizienten 7, gemessen in cm sec!. Er findet fiir eine 
nicht langsbehinderte Entladung 


16b5* (kT,)? a 
Or ela 


= (12) 
Hierbei ist k die Boltzmann-Konstante und e die Elementarladung. 
SCHERZER gibt ferner eine Erklarung dafiir, daB 6 unabhangig von der 
Gesamtlange des Glimmlichts ist, daB also (12) gilt, solange ein Mindest- 
abstand L,,-+d,, der Elektroden eingehalten wird. Die Theorie beruht 
im wesentlichen darauf, daB die Rekombination der Ionen im Plasma 
so groB ist, daB nur die an der Glimmkante erzeugten Ionen eine Chance 
haben, in den Fallraum zu diffundieren. Selbst wenn die Vorausset- 
zangen, die zu (12) fiihrten, hinreichend gut erfiillt sind, ist unsere 
gegenwartige Kenntnis vom Glimmlicht-Plasma, insbesondere von 7, 
und 7, noch zu mangelhaft, um 6 nach (12) auch nur der Gré8enordnung 
nach sicher angeben zu kénnen. 

Experimentell ist, wie in Abschnitt 1 ausgefiihrt, 6 nur durch in- 
direkte Schliisse aus Messungen an langsbehinderten Entladungen?® 
bestimmbar. Wir werden uns der nach dem Schema der Fig. 2 ables- 
baren kritischen Plasmalinge L;, bedienen. Wir diirfen eine Entladung 
als langsbehindert betrachten, wenn 


O54 lit, (13) 
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ist. Dies entspricht der Vorstellung, daB bei Beginn der Langsbehinde- 
rung, also bei einer Entladungslange J, =Ly, +d, von drei erzeugten 
Ionen etwa eines zur Anode und eines zum Fallraum gelangt und eines 
durch Rekombination vernichtet wird. Fiir den waagrechten Teil der 
Kurven in Fig. 2 gilt dann (13) mit dem Gleichheitszeichen. 


c) Die Ionisierung im Plasma. Aus Messungen der Lange des Glimm- 
lichts geht hervor, daB die Reichweite der Elektronenstrahlen im 
Plasma sich nicht oder nur wenig von derjenigen im neutralen Gas 
unterscheidet. Daraus hatten wir bereits geschlossen, daB auch die 
Zahl der pro Wegeinheit von einem Elektron im Plasma gebildeten 
Ionen nur wenig von der im neutralen Gas abweicht. Bei Beginn der 
Langsbehinderung, also beim Elektrodenabstand /,,, werden folglich 
mindestens sL;, Ionen pro Elektron im Plasma erzeugt, wobei s die 
differentielle Ionisierung bei der Energie eU bedeutet. 


Verschiedene Griinde, die fiir eine ErhGhung dieser Zahl zu sprechen scheinen, 
erweisen sich alle als nicht ausschlaggebend. 


1. Nicht alle Fallraum-Elektronen durchfliegen das Plasma geradlinig. Einige 
Elektronen andern, bevor sie die Anode erreichen, ihre Richtung durch elastische 
St6Be und legen deshalb einen gr6Beren Weg bis zur Anode zuriick. Der Streuquer- 
schnitt fiir schnelle Elektronen ist aber nur etwa 1/, des Ionisierungs- Querschnitts®. 
AuBerdem ist die Streuung mit wachsender Energie immer mehr nach vorwarts 
gerichtet, so daB oberhalb 1 keV die freien Weglangen fiir starke Ablenkung um mehr 
als eine Zehnerpotenz gré8Ber sind als die freien Weglangen fiir Ionisierung**. Diese 
wiederum sind aber in den meisten Fallen bereits gréBer als L,,. Experimentell 
wird diese sehr geringe Streuung im Plasma durch die scharfen Schattenbilder der 
Kathodenstrahlen* bestatigt. 

2. Die lonisierung im Plasma kann dadurch erhéht werden, daB ein Teil der 
kinetischen Energie der schnellen Fallraum-Elektronen auf die zahlreichen Plasma- 
Elektronen tibertragen wird, das Elektronengas des Plasmas aufgeheizt wird und 
selbst Ionen erzeugt. Eine direkte Impuls-Ubertragung von Elektron zu Elektron 
ist wegen des sehr geringen Impulsiibertragungs-Querschnitts auBerordentlich 
klein. Mehr Energie wird dem Elektronengas durch die bei den Ionisierungen ent- 
stehenden Sekundar-Elektronen zugefiihrt. Diese kénnen sich durch elastische 
St6Be in kurzer Zeit mit den Plasma-Elektronen ins thermische Gleichgewicht 
setzen. Die Plasma-Elektronen haben, wie experimentell nachgewiesen*, eine 
Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung. Da k&Z, jedoch nur einige eV betragt, 
wird der weitaus gr6Bte Teil der Energie der Plasma-Elektronen in anregenden, ein 
nur sehr geringer Teil in ionisierenden St6Ben verbraucht. Die Erzeugung von 
Ionen durch Plasma-Elektronen ist also undkonomisch und wesentlich seltener 
als die Ionisierung durch schnelle Elektronen aus dem Fallraum. 


s 


3. Eine groBe Energie-Ubertragung von den Fallraum- auf die Plasma-Elek- 
tronen vermutete SCHERZER® im Zusammenhang mit Plasmaschwingungen. Die 
Schwingungen der Langmuirschen Art scheiden aus, da ihre mittlere Energie nur 
in der GréGenordnung der thermischen Energie (einige eV) liegt. Sehr viel wirk- 
samer sind die von Boum* beschriebenen Plasmaschwingungen in Form fortlaufender 


34 MEYER, E., u. H. ScHtLER: Ann. Phys. 56, 507 (1918). 
35 Romps, R., u. M. STEENBECK: Ergebn. exakt. Naturw. 18, 257 (1939). 
3° Boum, D., u. E.P. Gross: Phys. Rev. 75, 1851 (1949) 
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oder stehender Wellen. Es kann aber nur dann nennenswerte Energie vom 
Elektronenstrahl auf solche Plasmawellen ubertragen werden, wenn die Elektronen- 
geschwindigkeit nur wenig gréBer ist als die Phasengeschwindigkeit der Wellen. Ist 
U die von den Fallraum-Elektronen durchlaufene Potentialdifferenz, n die Dichte 
der Plasma-Elektronen, so wird unter dieser Bedingung die Wellenlange A ~ 6 - 103 
(Vem)-3 (U/n)?. Bei U=1kV; n= 102% cm3 folgt zahlenmaéBig Ax~2mm. Die 
Wellenlange ware demnach in der gleichen GréBenordnung wie /,,, eine starke 
Anfachung also nicht verstandlich. Experimentell ist der Nachweis von stehenden 
Bohmschen Wellen nur gelungen bei Hg-Entladungen mit geheizter Kathode und 
etwa 10-3 Torr®”. 

Die Ionisierung ist also im Plasma nur wenig gréBer als im neutralen 
Gas. Die geringe Erhéhung beriicksichtigen wir, indem wir in (13) an 
Stelle von a%, Ss das etwas gréBere 5 verwenden, wie es in I, Fig. 5 
fiir einige Gase angegeben ist. Wir schreiben deshalb fiir nicht langs- 
behinderte Entladungen 

bw $ Ly/3. (14) 


6. Quantitative Uberpriifung der Theorie 
der stromstarken Glimmentladung 


Die quantitative Uberpriifung der von uns entwickelten theore- 
tischen Vorstellungen zum Entladungs-Mechanismus einer strom- 
starken Entladung erstreckt sich auf einige Beispiele zur Tragerbilanz 
und auf die Stromspannungs-Charakteristik. Entsprechend der Natur 
der Gasentladungen sind dabei nur ungefahre Zahlenwerte zu erwarten. 


a) Die Tragerbilanz. Zur quantitativen Uberpriifung der Traget- 
bilanz wurden die Messungen von GUNTERSCHULZE® herangezogen, die 
wir bereits qualitativ diskutiert haben. In der Tabelle 1 sind einige 
Beispiele aus diesen Messungen aufgefiihrt. Sie sind leicht durch die 
Angaben von Gasart, Druck # und Spannung U mit den entsprechenden 
Angaben des Originals zu identifizieren. 


Die Auswertung ist leider dadurch erschwert, daB GUNTERSCHULZE bei der 
Konstanthaltung des Stromes nicht beachtet hat, daf3 die freie Weglange des Grund- 
gases durch die Gastemperatur bestimmt ist und diese sich zwischen den Elektroden 
betrachtlich 4ndern kann, wenn man den Elektrodenabstand variiert. Insbesondere 
scheint die Annaherung der kalten Anode an die Glimmkante stark kiihlend auf 
das Gas zu wirken; dadurch wird nach den Ahnlichkeitsgesetzen bei gegebener 
Brennspannung die Stromdichte und der Gesamtstrom gréBer. Halt man den 
Strom konstant, so mu die Brennspannung absinken. Das diirfte wahrscheinlich 
eine der Ursachen des von GUNTERSCHULZE untersuchten Phanomens der Brenn- 
spannungs-Absenkung bei Langsbehinderung sein. 

Mit Hilfe der MeBwerte fiir U, d, L,, aus® und den Zahlenwerten 
fiir x, nach I, (16) und fiir 5 nach I, Fig. 5 wurde aus der Stationaritat 
jeweils der Wert von y nach (2) berechnet. Die Ergebnisse sind aus 
Zeile 8 der Tabelle 1 zu ersehen. Diese Werte sind zu vergleichen mit 


37 DuNKAN, H.: Phys. Rev. 93, 965 (1954). 
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den Werten fiir y in Zeile 16, die aus den y,- und y,,-Prozessen nach (9) 
errechnet wurden. Die in Abschnitt 4 besprochene Volumen-lonisation 
durch Ionen und schnelle Atome wurde nicht beriicksichtigt. 


Einige Evléuterungen zur Tabelle 1: Die MeBwerte und sonstigen Daten sind 
auf 1 Torr bezogen. Mit d ist die Fallraumdicke bei nichtbehinderter Entladung bzw. 
der Elektrodenabstand bei der plasmafreien Entladung gemeint. Da bei der Be- 
rechnung von %, nach der Naherungsformel I, (16) der Umweg der Elektronen und 


Tabelle 1. Zahlenwerte zur Trdgerbilanz 


Wasserstoff Stickstoff Argon 


I I | “Il i IV Vv "Tl Ve VII | Vill 
unbe- unbe-  langsbe- unbe- | unbe- | langsbe- unbe- | langsbe- 
hindert | hindert hindert] hindert | hindert | hindert | hindert — hindert 


| | 

{ep > Shorr | 0,201 / 0,201] 0 0,319 | 0,122 
Dia Oi 1400 | 2500 3 400 | 2400 
Bald cm 0,4 0,4 0, 0,12° |. 02 
BN |) Slee Xen. | 0,03 | 0) 0,5 | 
Coa, ea 1,25. | 4,0 8 90 | 4,4 
6 aa 0,5 | 0,4 1 5 | | 0,53 
eNO sae s | 0,01 | 0 0, 15h WeO 
8 | y aus Sta- eS 2,0 (0) 0,14 | 4,4 

tionaritat 

Gl. (2) 
or! 4/2, com" 100 60 
10 | d/a, 12 | 7 
1B eV. 50 =|: 570 
12) E,, eV <20 | 260 
13) vi 0;03;> | O85 
14 | Yn (0) Q,4 
15 | ¢ 0,9 | 0,55 
16 | y aus Ele- OOS G7, 

mentar- 

Prozessen 


die geringere Geschwindigkeit der Sekundiarelektronen in der Lawine nicht beriick- 
sichtigt sind, diirften die %Werte etwas zu klein sein. Demzufolge sind die y-Werte 
in Zeile 8 etwas zu hoch. 

In Zeile 9 ist nach Messungen von WoLF” die ungefahre Zahl der Umladungs- 
Weglangen pro Wegeinheit bei einer mittleren Ionen-Energie e¢/,,U/d angegeben. 
Auch bei hohen Brennspannungen ist der Fallraum noch mehrere Weglangen he 
dick, wie Zeile 10 zeigt. Die mittlere Energie E; der Ilonen an der Kathode ist nach 
I, (12) berechnet als 1,67 eA, U/d, die mittlere Energie E,, der Atome, unter Beriick- 
sichtigung der Impulsverluste, abgeschatzt als ungeféhr 0,7 eA, U/d. Messungen 
von y; und y, an Fe-Oberflachen sind in dem interessierenden Energiebereich nicht 
bekannt. So mubten die Messungen von RostaGnr an Cu-Oberflachen aus Fig. 6 
herangezogen werden, wobei fiir H, die Werte von He, fiir N, die von Ar benutzt 
wurden, 


Der Vergleich der Zeilen 8 und 16 gibt bei hohen Brennspannungen 
eine befriedigende Ubereinstimmung. Der Vergleich mit Zeile 13 zeigt 
deutlich, daB man auf die y,-Prozesse nicht verzichten darf. Wirkungs- 
querschnitte fiir B-Prozesse in H, und N, sind nicht bekannt. Bei Ar- 
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gon” liefert ihre Beriicksichtigung nach (8) in Zeile 16, Spalte VIII, 
len Wert y = 1,3, also eine wesentliche Verbesserung der Ubereinstim- 
nung mit Zeile 8. Die groBen Diskrepanzen bei IV und VII, also bei 
uedrigen Brennspannungen, deuten darauf hin, daB hier die Elektronen- 
\uslésung durch UV-Quanten wesentlich ist. 


b) Die Strom-Spannungs-Charakteristik. Wie schon angefihrt, hat 
SUNTERSCHULZE die Charakteristik der Entladungen mit anomalem 
Kathodenfall empirisch durch eine Potenz-Funktion j/f2=c,U* be- 
schrieben?. Tabelle 2 gibt einige Zahlenwerte von c, aus diesen Mes- 
sungen bei geringem Gasdruck (einige Zehntel bis Hundertstel Torr). 


Tabelle 2. Zahlenwerte des Exponenten cy 


Kathode | H, N, O. | He | Ne | Ar 
| . | } i i 
I | | | | | 
4isen . . Des | 25 | 2,86 2363 | 2,96 2,34 
| | | 
| | | 


<lektron-Metall . | 2,94 2,75 


Wir wollen versuchen, den Potenzcharakter von 7(U) und die Verschiedenheit 
ler c,-Werte zu erklaren: Die Raumladungsbegrenzung des Stromes ergab nach (1) 
»ei konstant angenommenem /*: 


R(6,%d). (15) 


Die Abhangigkeit der Fallraumdicke d von der Brennspannung U findet man 
ms der Stationaritatsbedingung (2). Da bei hohen Brennspannungen %d und 6 
meist kleiner als eins sind, 1aBt sich (2) unter Beriicksichtigung von (14) naherungs- 
weise schreiben: 


y (SLiae/3 + & 4) ~ 1. (16) 


Setzen wir der Einfachheit halber Xe mS ws mit S aus I, Fig. 5 und betrachten wir, 
vie durch die Messungen°® nahegelegt wird, L;,,/d als konstant, so wird d proportional 
ys). Nach (11) wachst y etwa mit U an, s fallt nach I, Fig. 5 bei hohen Span- 
tungen mit einem Exponenten 0,6 bis 0,8 ab; damit wird nach (16) d~U~°*... U~-°#; 
ter Exponent streut als Differenz also stark. Da auBerdem d in hoher Potenz im 
Nenner von (15) erscheint, reagiert c, schon auf eine geringe Anderung des Ver- 
ialtens von S und y infolge Verschiedenheit von Gas und Kathode sehr empfindlich. 

Sind %d und 6 kleiner als eins, so ist die Funktion #(d, %d) nicht mehr an- 
vahernd konstant. Nach I, (14) wird R~(%d) im Grenzfall 6 =0,; R wird daher 
16chstens mit der ersten Potenz von U ansteigen kénnen. Insgesamt wird 7 (U) 
1lso mindestens mit U2 und héchstens mit U®® anwachsen, was mit den Messungen 
ibereinstimmt. 

Die Darstellung durch reine Potenzen von U ist weder fiir %}, Ss und y noch 
tir R sehr genau. Offenbar kompensieren sich in (15) die Abweichungen davon bei 
sinigen Gasen in solcher Weise, da insgesamt doch der Potenzcharakter hervor- 
ritt. Als Beispiel sei auf die Formel fiir die Charakteristik von N, nach GUNTER- 
SCHULZE! hingewiesen, die durch einem Exponenten c, = 2,5 gut approximiert 
vird in einem Druckbereich von 0,007 bis 0,45 Torr und bei Brennspannungen von 
100 bis 3000 V. 

Z. Physik. Bd. 155 


~y 


98 HANEUE | 


Zur Uberpriifung unserer Theorie wurde fiir N, die Fallraumdicke | 
d(U) und die Charakteristik U(j) nach (1) und (2) berechnet und zu-. 
sammen mit den Messungen in den Fig. 7 und 8 aufgetragen. Der 


G2 70 
cm Torr 
i, Q7 5] \ 


0 0 
0 7 2 kV 3 
Se el U 
Fig. 7. Daten der Stickstoff-Entladung. Fallraumdicke d: ———— berechnet nach (2) mit y= U/1,5 kV, 
6 =Ssd/2, d nach I, (16), — — — gemessen’; Korrektur-Funktion R (6, ad) aus (1) nach I, Fig. 3 


Rechnung liegen die vereinfachenden Annahmen zugrunde: ~A* = 
10% cm Torr, y=U/1,5kV; d6=Sd/2; a nach I, (16) und § nach I, 
Fig. 5. Wie aus Fig. 8 zu entnehmen ist, besteht eine befriedigende 


5 
kV 


stromsthwathe 
Entladung 


normaler ( Sallis 
rq stromstarke Latladung 


Kathoaentall_ S, Be 
= | 


| 


| 
| 
ie 
OS 7 mA 

LS Sub ® $0 00 Tr 50 


Fig. 8. Charakteristik U(j) flir Stickstoff: @ gemessen von GUNTERSCHULZE! mit Fe-Kathode: } berechnet 
nach (1) und (2) mit den Annahmen A+ = 10-*cm, y = U/1,5 kV, 6 =Sd/2 und RF nach Fig. 7; ¢ berechnet wie 
unter b, jedoch mit gemessenem @ 


Ubereinstimmung zwischen Rechnung und Experiment bis zu Strom- 
dichten von etwa 10%7,,. Bei der friiheren Annahme, daB y konstant sei, 
konnte der Verlauf der Charakteristik nur bis etwa 107, richtig be- 
rechnet werden (I, Fig. 9). 


Ahnliche, nicht ganz so gute Ubereinstimmung ist bei He, Ne und Ar 
erzielt worden. Die Rechnung fiir H, liefert dagegen eine um mehr als 
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eine Zehnerpotenz zu hohe Stromdichte gegentiber den Messungen, 
auch wenn man die gemessenen Fallraumdicken benutzt*. 


| 7. Ein geschlossenes Gleichungssystem 
| fiir den gesamten Strombereich 


Fur die begriffliche Klarstellung des Entladungsmechanismus war 
die Unterteilung in stromschwache und stromstarke Entladungen not- 
wendig. Wir versuchen jetzt, ein geschlossenes Gleichungs-System an- 
zugeben, das den gesamten Strombereich der stationdren, nicht langs- 
behinderten Glimmentladung, also vom Beginn der Plasmabildung bis 
zum Beginn des Bogens, umfaBt. 

Die Grundgleichungen (1) und (2) und die Naherungsformel I, (16) 
fiir die mittlere Fallraumionisierung %, gelten bereits fiir den ganzen 
Strombereich. Fiir y kénnen wir die Uberlegungen zum Nahdurch- 
schlag in den Abschnitten 3 und 4 sinngemaB iibertragen. Wir fiigen 
also dem konstanten Anteil y, der stromschwachen Entladung den mit 
einem geeigneten Faktor versehenen Anteil der kinetischen Elektronen- 
Auslésung nach (11) an und schreiben entsprechend (4) 


U TX Ee 
Y=% +e Fi e—XolX . (17) 


Hierbei ist X, der Wert der mittleren Fallraumfeldstarke X = U/d, 
bei dem der EinfluB der y,,- und f-Prozesse merklich wird. 

Eine entsprechende Formel fiir 6 anzugeben, ist etwas schwieriger. 
Der Ansatz (14) stiitzt sich auf die Messung von L,,. Nach GUNTER- 
SCHULZE® fallt L,, bei der stromstarken Entladung mit wachsender 
Brennspannung etwa in gleicher Weise ab wie die Fallraumdicke d. 
Wir versuchen daher den Ansatz L;,~U~’, wobei » etwa 0,2 betragt. 
Nach (14) ist dann d~sU”. 

Will man diesen Ansatz fiir 6 auf den stromschwachen Bereich er- 
weitern, so mu8 man beriicksichtigen, daB bei mittleren Fallraum- 
Feldstarken X <X* die Energie der in das Plasma einfliegenden Elek- 
tronen nur einen Bruchteil von eU betragt. Je kleier X ist, um so 
weniger Ionen werden im Glimmlicht erzeugt, um so weniger kénnen 
in den Fallraum diffundieren (vgl. I, Abschnitt 7). Das beriicksichtigen 
wir durch einen Faktor exp(—/X*/X), wobei f eine mit der Gasart 

* Eine mégliche Erklarung dafiir ist, da bei den Experimenten ein groBer Teil 
des Wasserstoffs aus H-Atomen bestand. Nach neueren Messungen* ist die freie 
Weglange /,, fiir Umladungen bei Protonen sehr viel gréBer als bei Hj-Ionen ae 
fiir 200eV: Ht>H: pA, 0,7 cm Torr 8, Hy >H,: ph, 5° 10% cm Tort *). 
Wenn aber /,, von der gleichen GroBenordnung wie die Fallraumdicke d ist, gilt 
der Ansatz I, Gl. (7) fiir die Beweglichkeit der Ionen nicht mehr; die Foner fallen 
yielmehr nahezu frei zur Kathode. Der Zusammenhang (1) ist dann gestort. 

38 Arrison, S.K.: Rev. Mod. Phys. 30, 1137 (1958). 
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variierende Konstante von der GréBenordnung eins ist. Wir schlagen 
also die Formel vor: 


PZT h, ealcanes (18) 
Die Konstante /) hat die Dimension einer Lange und hangt von der 
Gasart ab. Sie wird auBerdem nach der Scherzerschen Theorie® stark 
von dem Rekombinations-Koeffizienten abhangen; S¥ ist nach I, (26) 
eine Spannung von der GréBenordnung des normalen Kathodenfalls. 

Das Gleichungs-System fiir die Charakteristik besteht somit aus den 
Gln. (1), (2), (17), (18) und der GI. (16) aus I. Die Gl. (1) basiert auf der 
Raumladungsgleichung und den Bewegungsgleichungen der Ladungs- 
trager, (2) auf dem Erhaltungssatz fiir die elektrische Ladung. Ahnliche 
Gleichungen sind bereits von fritheren Autoren angegeben worden. Die 
Erweiterung der Theorie besteht in der Zuriickfiihrung der Koeffizienten 
a,, y und 6 auf Elementarprozesse, wie sie in den Formeln (I, 16), (17) 
und (18) zum Ausdruck kommt. Die in diesen Formeln auftretenden 
Parameter A, X*, yo, f, g, 4g, Up, Xo, S¥ und y sind prinzipiell aus 
Elementarprozessen berechenbar, jedoch bis jetzt nur teilweise aus- 
reichend bekannt. Am wenigsten faBbar ist hierbei der vom Zustand 
des Glimmlicht-Plasmas abhangige Parameter hy. 

Die relative Kompliziertheit der Formeln beruht darauf, daB die 
Glimmentladung ein Ubergangsgebiet innerhalb der Gasentladungen 
darstelit, in dem mit wachsender Stromdichte die Bewegung der La- 
dungstrager ihren Charakter so stark andert, so daB sie sich nicht iiber 
den ganzen Stromdichte-Bereich durch einfache mathematische Gesetz- 
maBigkeiten erfassen l48t. Einfache Formeln bekommt man nur, wenn 
man sich auf einen engeren Strombereich beschrankt, z.B. auf die 
stromschwache oder die stromstarke Glimmentladung. 

Unsere Theorie schlieBt sich im Bereich der stromschwachen Ent- 
ladung eng an die Vorstellungen von Rocowski an. Im Bereich der 
stromstarken Glimmentladungen entfernt sie sich am weitesten von den 
Vorstellungen von LITTLE und v. ENGEL. Zu den schon von Town- 
SEND und RoGOwskKI angegebenen Grundprozessen kommen als wich- 
tige neue Prozesse die Auslésungen von Elektronen durch neutrale 
Atome an der Kathode und im Gasraum hinzu. 

Meinem hochverehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. O. SCHERZER, danke ich 


sehr fiir die Anregung zu dieser Arbeit und der friiheren Arbeit I, fiir wertvolle 
Hinweise und Diskussionen. 
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Messungen zur Winkelabhangigkeit 
der Mott-Streuasymmetrie 


Von 


H. BIENLEIN, G. FELSNER, R. FLEISCHMANN, K. GUTHNER, 
H. v. ISsENDORFF und H. WEGENER 


Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 18. Februay 1959) 


The angular distribution of the asymmetry of Mott-scattering is measured for mono- 
energetic and transversal polarized electrons of 155 keV and at scattering angles 
from # = 40° to #= 150°. 

The angular dependence we have measured agrees with the calculations of SHERMAN. 
The absolute value of the asymmetry is obtained with a statistical error of about 
10%. A possible influence of screening is within this limit. 


§ 1. Einleitung 


Mott-Streuung nennt man die relativistisch gerechnete Streuung von 
geladenen Teilchen mit dem Spin $ am Coulomb-Feld des Atom- 
kernest. Fiir transversal polarisierte Teilchen (Azimutwinkel des Spins 
w =0) zeigt die Mott-Streuung eine azimutale Asymmetrie der Streu- 
intensitat?. 

#9. — 2% (4+ P- (9) sing). 1) 
P ist der transversale Polarisationsgrad der einfallenden Elektronen. 
Die Asymmetrie-Funktion S(#, Z, Ey;,) und der Wirkungsquerschnitt 
do,/42 (3, Z, Exjn,) Sind von SHERMAN? tabelliert. 

Fiir die beim f-Zerfall von Co® entstehenden Elektronen wurde eine 
longitudinale Polarisation, wie sie die Zweikomponenten-Theorie des 
B-Zerfalls4,> vorschreibt, mit verschiedenen Methoden bestatigt®.7.¥. 
Durch Umlenkung dieser f-Teilchen im elektrischen Feld? erhalt man 
transversal polarisierte Elektronen mit bekanntem Polarisationsgrad P. 


1 Mort, N., u. H. Massry: Theory of Atomic Collisions. Oxford 1949. 

2 ToLHoEK, H.: Rev. Mod. Phys. 28, 277 (1956). 

3 SHERMAN, N.: Phys. Rev. 103, 1601 (1956). 

4 Feynman, R.P., u. M. Gert-Manw: Phys. Rev. 109, 193 (1958). 

5 SUDARSHAN, E.C.G., u. R.E. MarsHak: Phys. Rev. 109, 1860 (1958). — 
Bull. Amer. Phys. Soc. 3, 20 (1958). 

6 Natar, R.: Paris Conference on Nuclear Physics, July 1958. 

7 Wu, C.S.: Gatlinburg Conference on Weak Interactions, Okt. 1958 (erscheint 
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“ 


Damit besteht die Méglichkeit, die Mott-Streuung zu priifen ohne 
Doppelstreuversuche machen zu _ miissen. Doppelstreuexperimente 
lieBen bisher nur bei kleinen Winkeln eine gute Ubereinstimmung mit 
der Theorie erzielen. Bei groBen Winkeln liegen die experimentellen 
Werte jeweils zu tief?.*?. 


§ 2. MeBanordnung 


a) Allgemein. Die MeBanordnung ist bis auf den Streuteil dieselbe, 
wie sie vor kurzem beschrieben wurde!. 


Fig.1. Die Apparatur. Q = Co®-Praparat. © elektrisches Feld; T Nachweisteil (azimutal drehbar) 
St Streufolie; Z,,Z, Zabler (schwenkbar um St); M,, M, magnetische Linsen; B, bis B, Blenden. 
Die Apparatur ist aus Metall; G,, G, sind Glasglocken 


Die Verteilung der aus der Co®- Quelle austretenden Elektronen wird 
durch die Magnetlinse M, in den Eingang des elektrischen Feldes ab- 
gebildet. Durch das elektrische Feld wird der Spin gedreht und die 
Elektronenenergie diskriminiert. Die Magnetlinse M, bildet die Elek- 
tronenenverteilung am Ausgang des elektrischen Feldes auf die Streu- 
folie St ab und dreht den transversalen Elektronenspin. Die beiden 
Zahler Z,, Z, sind um die Streufolie schwenkbar, so daB die Streuung in 
die Winkel 0°< #@S + 150° gemessen werden kann. Die groBe Glas- 
glocke vermindert den Untergrund durch riickdiffundierende Elektronen 
(Anhang 2). 


8 SHULL, C.G., C.I. CHase u. F.E. Myrrs: Phys. Rev. 63, 29 (1943). 

* Ryu, N.: J. Phys. Soc. Japan 7, 125, 130 (1952); 8, 804, 575-(1953). 

10 LouIsELL, W.H., R.W. Prop u. H.R. Crane: Phys.Rev. 94, 2 (1954). 

11 Pettus, W.G.: Phys. Rev. 109, 1458 (1958). 

12 Netson, D.F., u. R.W. Prop (Vorabdruck). 

18 BIENLEIN, H., K. GUTHNER, H. v. IssENDORFF u. H. WEGENER: Nucl. Inst. 
4, 79 (1959). 
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b) Streuteil. Der Streuteil besteht aus der Streufolie St, den Zah- 
ern Z,,Z,, dem Topf T mit der Halterung fiir die Zahlrohre und dem 
_AuslautgefaB G,. Durch einen Schliff S, der gleichzeitig als Blende By 
‘wirkt, ist dieser Teil (als Ganzes azimutal drehbar) mit der librigen 
Apparatur verbunden. Der Streuteil ist wie die ganze Apparatur eva- 
/kuiert auf 10~° Torr. 

Als Streusubstanz diente 0,06 mg/cm? Gold (bzw. 0,55 mg/cm? 
Aluminium als Vergleichsstreuer), das auf 30 wg/cm? Astralon-Folien 
gedampft war. Die Folien waren auf Aluminium-Rahmchen (60 mm @) 
gespannt und es kénnen vier Streufolien nacheinander in den Strahlen- 
gang geschwenkt werden. 

Die Zahlrohre sind End- 
fensterzahlrohre (2 mg/cm? 


Glimmer), die fiir den Betrieb 22 
im Vakuum mit Stiitzgittern HONG a 
versehen sind. Vor den Zahl- oT NGG : O Zahlgerat 
rohren befinden sich zusatz- 

Zy 


lich 6 mg/cm? Al-Absorber, 

um die energetisch armeren, 

wandgestreuten Elektronen zu 

ee ee 
einen Durchmesser von 40cm. Halterung 

Der Polarwinkel # der Zahl- 

rohre konnte im Vakuum kontinuierlich verandert werden. Zahlrohr- und 
Streufolienstellung wurden mit optischen Methoden justiert. Um nicht zu 
proBe statistische Fehler zu erhalten, muBte pro Winkeleinstellung 
30 bis 40 Std gemessen werden. Folienwechsel und Teilchenzahlregistrie- 


rung erfolgten dabei vollautomatisch. 


§ 3. Auswertung, Korrektionen 
Es werden Zahlraten in den Zahlern Z, und Z,, die sich im Azimut 
um 180° unterscheiden, gemessen. Aus diesen wird die Asymmetrie 
folgendermaBen gebildet: 
A= { (Nau — Ne 


(Nau — MN) 

Aus den Wirkungsquerschnitten (1) erhalt man folgenden Ausdruck fiir 
die Asymmetrie: 

A == 


/S att . (2) 


(Nvr — \), 


Ao FSi De) 1+ SPsin (3) 


1+ SP-sin(p + 180°) 4—SPsing 


Wenn wegen der Magnetspule M, eine Drehung des Spinazimutes um 


17 ft itt, 
den Winkel g, auftri Q, = < [ Baz, 4) 
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ergibt sich (18) aus?3: 


PS sin (p — Ps) = 


An=4 
aaa (5) 


In Fig. 3 ist (A —1)/(A +1) iiber sin(y—g,) aufgetragen. g, wurde so | 
bestimmt, daB die MeBwerte méglichst gut auf einer Geraden liegen. 
Man erhalt z.B. y,=174°+2°. Andererseits bildet M, den Ausgang 
des &-Feldes auf die Streufolie ab. Wir haben am Feldausgang einen 


schmalen Spalt aufgestellt. 


Man findet gp =86°+2°. 


SIAL - Po) 


G2 


Fig. 3. Abhangigkeit der Mott-Streuung 

vom Azimutwinkel mg. Fir 155 keV 

Elektronenenergie und #=120° wurde 

(A — 1)/(A + 1) in Abhangigkeit von 
sin (p — qs) aufgetragen 


Sein Bild ist um den Winkel g gedreht. 


Das Verhaltnis 9,/@) = 2,02 + 0,05 ergibt 


den gyromagnetischen Faktor des Elek- 
trons. 

Bei der Messung der Streuasymmetrie 
in Abhangigkeit vom Polarwinkel # wurde 
jeweils im Maximum bzw. Minimum der 
Asymmetrie gemessen. Wir hatten: 


2 


iis les » hex 


a 


e=lel+> 
und mit umgepolter jg aude 
—algbe z 


Man bildet den Mittelwert der Streuasymmetrie [!8, Formel (24)! 


4(el+3)3 A t(—Io.1+ 3) 


wie ten (6) 


4 (lel— > \4 a(- ie — =} 


und multipliziert mit der Mott-Streusymmetrie der Al-Vergleichsfolie 


(Anhang 1) 


A wahr — A-A VF theor> ( 


dann ist: 


ae 
eff P 


“J 
— 


1 Awane— | (8) 


eff A wahr 4 


Mit dieser Auswertung entfallt eine Reihe von Fehlern apparativer und 
prinzipieller Art!’, da die Elektronenverteilung am Ausgang des elek- 
trischen Feldes symmetrisch ist. 

Der Polarisationsgrad von Co® (erlaubter GT- Ubergang) ist: 
P=-—o/c. Der effektive Polarisationsgrad ist aber aus folgenden 


Griinden geringer!3: 
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a) Depolarisation in der Quelle (3Aa Bezeichnung in }8), 

b) Depolarisation durch die zweite Magnetspule, 

c) Auffacherung von Spin- und Strahlrichtung (3 Af), 

d) von der Auslaufglocke riickgestreute Elektronen bilden einen un- 
polarisierten Untergrund (3 Ab), (3Ad). Da die Riickstreuintensitat in 


das Zahlrohr vom Ort des Zahlrohres abhangt, ist dieser Effekt vom 
Winkel @? abhangig (Anhang 2). 


An den Wert von Sys ist eine Korrektion wegen Zweifach- und 
Mehrfachstreuung in der Streufolie (3Ac) anzubringen: 


Sart aay Sere/ (1 — 6 S/S) 7 (9) 


Diese Korrektion ist ebenfalls winkelabhangig’. In der Nahe von 
&@ =90° wird 6 S/S besonders groB. Man muB dann bei dem von Zwei- 
fachstreuung herriihrenden Anteil von 6S/S die Moliéresche Theorie! 
anwenden, da hier die Winkel fiir die zweite Streuung in den Vielfach- 
streubereich fallen. 

Da sich Streuung eines Fadenstrahles an einem punktférmigen 
Streuer in ein punktf6rmiges Nachweisgeraét nicht verwirklichen laBt, 
miissen die Ablenkwinkel # bzw. das S iiber die Streufolien-Zahlrohr- 
Geometrie und iiber die Divergenzen des Strahles gemittelt werden. 
Diese Mitteilung wurde an den theoretischen Werten der Sherman- 
Funktion angebracht. 


Man bildet dazu: 


(10) 


wobei iiber alle vorkommenden Raumwinkel dQ zu integrieren ist. S ist 
der von SHERMAN? tabellierte Wert, interpoliert auf 6 =0,64 und Z = 79. 
g(#) sind Gewichtsfaktoren fiir die Winkel, um die die Teilchen gestreut 
worden sind, die bei einer bestimmten Zahlrohrstellung gezahlt werden 


kénnen. S wurde durch numerische Integration gefunden. 


§ 4. Ergebnisse und Diskussionen 


Es wurde unter mittleren Streuwinkeln @ = 40° bis ? =150° gemes- 
sen. Die Elektronen hatten eine Energie von 155 keV (8 =0,64). Die 
Tabelle zeigt die Ergebnisse. In Fig. 4 wird der theoretische Wert S 
verglichen mit S,x»- 


14 WEGENER, H.: Z.Physik 151, 252 (1958). 
15 MoriéRE, G.: Z. Naturforsch. 2a, 133 (1947); 3a, 78 (1948). 
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Tabelle 


Theorie Experiment 


—Sz=79 


—0,0261 | —0,0274- 


40° —0,0040 —0,0044 | (1 + 0,288) 
50° 0,020 0,0245 0,0128 0,0133 - (140,775) 
60° 0,065 0,0656 0,0346 | 0,0356 + (140,155) 
70° 0,126 0,1205 0,0996 0,1015 + (1+ 0,091) 
80° Ono7en | 0,1785 00,1690 | 0,170 - (140,102) 
100° 0,334 0,329 0,292 0,333 - (1+0,074) 
410° 0,388 0,376 0,363 0,370 + (1+0,066) 
120% 0,430 0,410 0,390 0,400 - (1+0,078) 
130° 0,438 0,426 0,412 0,420 - (140,090) 
140° 0,422 0,409 0,423 0,428 - (1+ 0,105) 
150° 0,361 0,358 0,359 ) 0,364 - (140,132) 


mit Korrek- | mit Schichtdicken- 
tionen am Po-| Korrektionen 
larisations- | 

grad 


tabellierte liber die vorkom- 
Werte nur menden Raum- 
interpoliert | winkel gemittelt, 
auf 6 = 0,64 | interpoliert auf 
Gold (Z = 79) 


, ocreening-effects’‘ erniedrigen bzw. erhdhen die von SHERMAN 
berechneten Werte nur um wenige Prozent!*. Diese Anderungen der 
Sherman-Funktion legen noch in- 

Hy | | | nerhalb der MeBgenauigkeit. 
B-064 iN Im Gegensatz zu den _bisher 
ge ' /\ \ gemachten Doppelstreuexperimen- 
! ten’ konnte die Shermansche 
i/ \ S-Funktion bei groBen Winkeln be- 
statigt werden. Der Grund fiir die zu 
‘ geringe Streuasymmetrie bei den 
Doppelstreuversuchen diirfte wohl 
die ungeniigend _ beriicksichtigte 

Riickstreuung sein. 

Bei kleinen Streuwinkeln liegt 
die gemessene Asymmetrie auBerhalb 


— 


ge 


ee 


7 


Fig. 4. Mott-Streuasymmetriefunktion in Abhangig- 
keit vom Streuwinkel 3. Die theoretischen Werte 5 
(durchgezogene Kurve) sind SHrrmMan*® entnommen 
und fiir unsere Geometrie gemittelt. Die experimen- 
f tellen Werte: A ohne Schichtdickenkorrektion; © mit 
1 Schichtdickenkorrektion™, Die eingezeichneten Fehler 
Ot ae —l ~—.—+ _ sind Statistik 4+- einem eventuellen systematischen Feh- 
50 100 ler von 3% durch die Asymmeirie der Vergleichsfolie 

} Anhang 1) 


4 VF theor ( 


16 BIENLEIN, H., G. FELSNER, K. GUTHNER, H. v. IssENDORFF u. H. WEGENER: 
Z. Physik 154, 376 (1959). 
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der statistischen Fehler unterhalb der theoretischen Werte. Wir konnen 
im Moment nicht ausschlieBen, daB dies experimentelle Ursachen hat, 
da bei kleinen Winkeln der Wirkungsquerschnitt sehr kraB vom Winkel 
abhangt, und somit geringe apparative Unsymmetrien, etwa in der 
Elektronenverteilung, sich sehr stark bemerkbar machen. 


Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft und der Research Corpo- 
ration fiir die Bereitstellung von Mitteln. Die Firma Buchler, Braunschweig, 
stellte das Praparat zur Verfiigung. Fiir die Sonderanfertigung der Zahlrohre 
danken wir der Firma Frieseke & Hépfner, Erlangen. 


Anhang 1 
Die Aluminium-Vergleichsfolie 

Als Vergleichsfolie wurde bei den vorliegenden Messungen eine gedampfte 
Al-Folie von 0,55 mg/cm? verwendet. Bei Vergleich der Streuasymmetrie mit der 
einer technischen Aluminiumfolie (5) stellte sich heraus, da®B die aufgedampfte 
Al-Folie eine ihrer Ordnungszahl entsprechend viel zu hohe Streuasymmetrie be- 
sitzt. Bei der chemischen Analyse einer gedampften Al-Folie fand man Spuren von 
Quecksilber. Es sind diese Hg-Atome, die die Asymmetrie zu hoch werden lassen. 
Aus der Vergleichsmessung (Al-technisch mit Al-gedampft) folgt fiir das Verhaltnis 
der Atomzahlen 1g9/”,3= 7,1 -° 10-8; also ein Hg-Atom auf 140 Al-Atome. Eine 
Abschatzung auf Grund der chemischen Analyse fiihrte auf gréBenordnungsmAakig 
dasselbe 1%go/”45- 

Wenn die Vergleichsfolie (VF) keine reine Aluminiumfolie ist, wird die Asym- 
metrie: 


doy Ngg 405 
; a0 (Al) (1+ P Say) + ae ao (Hgy(t 4-P Sug) 
~*VF theor ayo 

do Ng 10 be 

AQ (AD) (Pa 2S ig) Pi 40 (Hg) (4 —P Sz.) 


Fir Sy, setzen wir Sa, * 1,02 (wegen der Ordnungszahl); damit wird Gl. (8) eine 
quadratische Gleichung in S,,,. Ayp ist aus der Vergleichsmessung auf + 1% genau 
bekannt, der dadurch bei S,, mégliche Fehler ist in den in der Tabelle und in 
Fig. 4 angegebenen Werten enthalten. 


Anhang 2 
Riickstreuung von Elektronen im Auslaufgefap 
Gezahlt werden sowohl Elektronen, die in der Streufolie um den Winkel # 
gestreut direkt in die Zahler gelangen, als auch solche, die um 6 gestreut zuerst die 
GefaBwandung treffen und von dort in die Zahler riickdiffundieren. Letztere bilden 
einen Zahluntergrund, der durch keine Nullmessung erfaBbar ist, da er genau wie 
der Effekt proportional der Einfachstreuwahrscheinlichkeit ist. 


Die riickgestreute Intensitat ist: 


i if meee: (0) ¢ (0) £20, 6,g)dQ2, dQ=sinddddp. 


I, = Primarintensitat, N = Zahl der Atome in der Streufolie, g = Hiillenschirm- 
faktor nach Moriére!, » = Riickdiffusionskoeffizient nach BotHe!’, (Es wird 


1? Botner, W.: Z. Naturforsch. 4a, 542 (1949). 
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angenommen, da die riickdiffundierenden Teilchen isotrop in den Halbraum auss 
treten), Q(9, 6, p) = Raumwinkel unter dem das Zahlrohr vom Ort der Riick- 
streuung aus gesehen wird, # = Streuwinkel der Sollteilchen, do,/d2 = von SHER- 
MAN tabellierter Wirkungsquerschnitt. Bei der Berechnung von Ip wurde die 
Asymmetrie der Streuung vernachlassigt. Die Intensitat der sollgestreuten Elek- 


tronen ist: 


FG (8) (8) Qe. 


Q, = Raumwinkel unter dem das Zahlrohr von der Streufolie aus gesehen wird. 
I, ist der Mittelwert der Intensitaten in den beiden im Azimut um 180° verschiede- 


nen Zahlern. 
Es interessiert das Verhaltnis Ip/I,, das méglichst klein gehalten werden muB; 


das kann folgendermaBen geschehen: 

4. Man macht Q(, 6, vy) klein, indem man die Zahlirohre mdglichst weit ent- 
fernt von den Stellen anbringt, an denen die Riickdiffusion passieren kann, d.kg 
groBe GefaBdimensionen um Streufolie und 


ag Zahlrohre. 

2. Man schrankt den Wertebereich 6, p 
ua fir Q+0 ein und verkleinert Q (%, 6, g) 
sob y zusdtzlich durch Zylinderblenden (Kolli- 


matoren), die den Zahlrohren aufgesetzt 
werden und nur Teilchen aus einem kleinen 
Winkelbereich um #@ ins Zahlrohr gelangen 
lassen. Besonders wichtig ist, daB wenig- 
stens alle um 6<20° gestreuten Teilchen 
durch die Zylinderblenden abgeschnitten 


wo - 
werden, weil bei so kleinem 6 die Wirkungs- 
70 querschnitte sehr groB sind. 
3. Man stellt die GefaBwande aus Ma- 
1 terialien kleiner Ordnungszahlen her; das 
ow" 10 20" 10" 0? 180° : POE Be he = 
? bewirkt zweierlei: Verkleinerung von p und 


der 


Fig. 5. Rtickstreuung am Elektronenauslauf- 
gefaB Ip/I, in Abhangigkeit vom ,,Soll-Streu- 
winkel‘ (Ip riickgestreute Intensitat, J, sollge- 
streute Intensitat) ; berechnet fiir unsere spezielle 
Anordnung, wo die Elektronen nach der Streu- 
folie ein AuslaufgefaB von 65cm Linge und 
32cm @ vorfinden. Verschiedene Ma8nahmen 
zur Verkleinerung der Riickstreuung als Para- 
meter. (1) GefaBwande aus Messing (p = 0,3); 
(2) GefaBwande aus Glas oder Aluminium 
(pb = 0,14); (3) Zylinderblenden vor den Zahlern, 
sonst wie (2); (4) Al-Absorber zur Energie-Diskri- 
minierung vor den Zahlrohrfenstern, sonst wie (3) 


gréBeren mittleren Energieverlust 1’ 
Teilchen. 

4. Man stellt eine Absorptionsfolie vor 
die Zahle: und erreicht damit, daB zwar 80% 
der Soll-Elektronen, aber nur 20° der Riick- 
streu-Elektronen durchgelassen werden. 

Durch diese MaBnahmen konnte die 
Ruckstreuung selbst im ungiinstigsten Fall 
bei d = 150° auf Ip/T,= 7% herabgedriickt 
werden. Durch ungeschickte Wahl der freien 
Parameter kénnen leicht Ip/J,-Werte bis 
50% entstehen. 


Fig. § zeigt berechnete Ip/J,-Werte fiir unsere spezielle Geometrie (nach der 


Streufolie haben die Elektronen einen 65 cm langen freien Raum von 32cm @). 
Man sieht, wie durch Zylinderblenden (Richtungsdiskriminierung) und durch die 
Wahl des Wandmaterials in Verbindung mit Al-Folien (Energiediskriminierung) 
die Riickstreuung recht erheblich eingedammt werden kann. 


| 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitit Heidelberg 


| Untersuchung der Reaktion O'(,, p) 
| mit 32 MeV-Bremsstrahlung 


Von 
P. BR1x* und E. K. MascuHKe ** 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. Marz 1959) 


Oxygen gas has been irradiated by bremsstrahlung of 32 MeV maximum energy. 
Photoprotons were detected in nuclear emulsion plates. Only tracks belonging to pro- 
ton energies E,>10MeV were measured. The spectrum of the photoprotons shows a 
maximum at E,=11:2 MeV. The angular distributions of various proton groups 
are peaked near the 90° angle with the peak shifting in the forward direction with 
increasing energy. At 28 MeV gamma energy the partial cross section for transitions 
to the ground state of N1°, averaged over an energy range of 1:2 MeV, was deter- 
mined to be 2:1 mbarn +25%. The results are discussed. 


I, Einleitung 
Unter den leichten Kernen ist der Sauerstoffkern O!* zum Studium 
des Kernphotoeffekts mit Hilfe von Bremsstrahlung besonders geeignet. 
Experimentell ist vor allem die Reaktion 


Ol + hy > N® + H!— 12,11 MeV (4) 


haufig untersucht worden. Hier liegt das erste angeregte Niveau des 
Restkerns N! um 5,3 MeV iiber seinem Grundzustand, so daB fiir die 
energiereichsten 5,3 MeV des Protonenspektrums die Zuordnung von 
Protonen- zu Gammaenergie eindeutig ist. 

Die bisherigen Arbeiten haben in den Protonenspektren eine Reihe 
schmaler Resonanzen aufgelést, fiir die meistens auch noch die Winkel- 
verteilung der Protonen gemessen worden ist!’. Messungen des ge- 
samten Wirkungsquerschnitts* und des Wirkungsquerschnitts? fiir 


* Jetzt Institut fiir Technische Kernphysik der Technischen Hochschule Darm- 
stadt. 

xx Jetzt Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Heidelberg. 
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ASO) P. Brix und E.K. MaAscHKE: 


Protoneniiberginge zum Grundzustand des N! liegen bis 25 MeV 
y-Energie vor; die hier vorgelegten Experimente sollen das Material nach 
hdheren Energien hin erganzen. Ein Wert fiir den Wirkungsquerschnitt 
bei 28 MeV ist bereits als vorlaufiges Ergebnis mitgeteilt worden®. Nach 
AbschluB unserer Untersuchungen erschien eine Arbeit? mit Bremsstrahl- 
Energien bis zu 30 MeV, die sich, von einer etwas anderen Fragestellung 
ausgehend, auf die annahernd senkrecht zum Strahl emittierten Protonen 
beschrankt. 

Als Kern mit doppelt abgeschlossenen Schalen ist O'® auch der 
theoretischen Untersuchung in gewissen Grenzen zuganglich. Die Be- 
rechnung der Zustande ungerader Paritét von ELL1oTT und FLowErs® 
fiihrt zu Voraussagen, welche mit den experimentellen Daten verglichen 
werden kénnen. 


II. Apparatur und Me&methode 


Sauerstoffgas* wurde mit der Bremsstrahlung eines auf 32 MeV 
eingestellten Betatrons** bestrahlt. Die Versuchsanordnung ist in Fig. 1 


—— 7m , Eee 
EZAParatfin 


[oS 


Kollimator 


(/, Kamera 


Film y-Strah!/ 


Polystyrol- lonisations- 
scheibe kammer 


Target Fenster 


Fig. 1. Bestrahlungsanordnung (Schnitt in der Sollkreisebene) 


dargestellt. Zum Nachweis der Photoprotonen dienten Kernphoto- 
platten vom Typ Ilford C2, 1” x 3", mit 200 uw Emulsionsdicke. Sechs 
Platten waren in einer Kamera montiert, welche in Fig. 2 im Querschnitt 
gezeigt wird. Sie bestand aus einem 40 cm langen Messingzylinder mit 
einem Ansatzstiick fiir die Plattenhalterung. An ihren Enden war sie 
durch 25» starke Kunststoffolien*** als Durchtrittsfenster fiir den 
y-Strahl abgeschlossen. Die Langskanten der Platten waren parallel 
zum y-Strahl, und die Oberflachen je zweier einander zugewandter 
Platten bildeten einen Winkel von 8°. 


* Druck: 1 Atmosphare; Reinheit 99,9°% (Angabe der Gesellschaft fiir Lindes 
Eismaschinen A.G., Héllriegelskreuth. Wir danken der Gesellschaft auch an dieser 
Stelle fiir die freundliche Uberlassung des reinen Sauerstoffgases). 

** 35 MeV Betatron der Siemens-Reiniger-Werke A.G., Erlangen. 
*x*x* Aluminisierte Hostaphanfolie der Firma Kalle & Co., Wiesbaden-Biebrich. 

8 ELxioT?, J.P., u. B.H. Flowers: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 242, 57 (1957). 


Reaktion O18 (y,p) mit 32 MeV-Bremsstrahlung ACA 


Vor der Exposition wurden die Photoplatten 8 Stunden lang unter 
Vakuum gehalten; nach dieser Zeit sollten die Emulsionen einen kon- 
stanten Feuchtigkeitsgehalt erreicht haben. Fiir die Auswertung stand 
ein Leitz-Mikroskop ,,Ortholux‘’ zur Verfiigung. Nur die Spuren von 
Protonen mit mehr als 9,5 MeV Energie wurden vermessen, um fiir diese 
eine gute Statistik zu erreichen. Die Protonenenergie wurde aus der 
Energie-Reichweite-Beziehung von G1Bson, PRowsE und RorTsLat® be- 
stimmt, fiir den Energieverlust im Gas korrigiert und in das Schwer- 
punktsystem umgerechnet. 


Fir die Absolutbestimmung des Wirkungsquerschnittes wurde der 
AnschluB an den ProzeB C? (y, 2) C4 benutzt. Wie aus Fig. 1 ersichtlich, 
ging der kollimierte Strahl deshalb 
hinter der Kamera noch durch 
eine Polystyrolscheibe (47,5mm 
Durchmesser ; 4,3 mm Dicke) und °™ 
durch eine Ionisationskammer, @ 
welche den zeitlichen Verlauf der 
Strahlungsintensitat registrierte. ° I 
Im Hinblick auf die Halbwertszeit 
des C™ (20,26 min) wurden die 
Scheiben nach je 30 min Bestrah- 
lung gegen neue ausgewechselt. 

Die induzierte 6*-Aktivitat des CU I 
wurde mit halbkugelformigen Me- Fig. 2. Querschnitt durch die Kamera 
than-DurchfluBzahlern gemessen. 


Messingzylinder 


Sauerstoftgas 


y-Strahl 


Aus der gemessenen Zahlrate, der anderweitig'®, 4 im Heidelberger Institut 
bestimmten Ansprechwahrscheinlichkeit der Zahlapparatur und der von einem 
Schreiber registrierten Intensitatsanzeige der Jonisationskammer lef sich die 
Zahl m der C!2(y, m)-Prozesse, die wahrend der Bestrahlung in der Scheibe statt- 
gefunden hatten, ausrechnen. Die Zahl AN,, der y-Quanten, die in einem Energie- 
bereich AE auf die Probe fielen, folgt daraus nach den Beziehungen 


nN i J 2 
AN, = yp S* (EB) AE (2) 
mit 
Ey 
S* (E, Ey) = S(E, E,)/ J S(E, By) oc(B) ab. (3) 


Dabei ist Nc/f die Zahl der Cl2-Kerne je Flacheneinheit der Probe, o¢ der Wirkungs- 
querschnitt der Reaktion C!?(y, m)C!! und S(E, E,) eine Spektralfunktion, welche, 
abgesehen von einem willkiirlichen Faktor, das Spektrum dN,/dE in seiner Ab- 
hangigkeit von y-Energie E und Maximalenergie E, beschreibt. 


9 Gipson, W.M., D. J. Prowse u. J. Rorprat: Nature, Lond. 173, 1180 (1954). 
10 FiscHER, K.H.: Diplomarbeit Heidelberg 1958 (unver6ffentlicht). 
11 MtLuER, D.: Diplomarbeit Heidelberg 1959 (unver6ffentlicht). 


' 
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Fiir die Absolutmessung von AN, ist ein KernprozeB haufig geeigneter als eine 
Ionisationskammer, worauf unter anderen SaGANE™ hingewiesen hat. Im vor- 
liegenden Fall bot die C!2(y, m)-Reaktion besondere Vorteile, die in Fig. 3 erlautert 
werden. Die Figur zeigt die mit dem Wirkungsquerschnitt des Cl (y, 2)-Prozesses 
nach Gl. (2) normierten Schiff-Spektren S*(E, Ep) (Vorwartsspektren™) fiir 
Ey = 32 MeV bis Ey = 35 MeV. Die Spektren schneiden sich in sehr guter Nahe- 
rung bei 28 MeV. Dadurch ist die durch Kohlenstoff-Aktivierung nach Gl. (2) 
gemessene Zahl von y-Quanten bei 28 MeV praktisch unabhangig von Ey), wenn 


<a fe 


JO) MeV barn’ | 


S*(EE,)— 


% 25 3 Mev as 
y- Energie E—— 
Fig.3. Auf gleiche C!*(y, 1) C!!-Ausbeute normierte Schiff-Spektren S* (E, Ey). S* ist durch Gl. (2) definiert, 
der zur Normierung benutzte Wirkungsquerschnitt stammt von BARBER, GEorRGE und REAGAN 
[Phys. Rev. 98, 73 (1955)] 


dieses im erwahnten Bereich liegt; sie hangt dann auch nur wenig von der genauen 
Form des Spektrums ab. Dieser Sachverhalt ist bemerkenswert, weil Grenzenergie 
und Verlauf des Spektrums oft nur ungentigend bekannt sind. 


III. MeBergebnisse 

a) Ubersicht iiber die Bestrahlungen. Abgesehen von einem Vorver- 
such sind die in Tabelle 1 zusammengestellten drei Bestrahlungen durch- 
gefiihrt worden. Die Energieverteilung der Protonen wurde im wesent- 
lichen aus dem ersten Experiment gewonnen; aus Zeitgriinden wurden 
nur noch 85 Spuren aus dem zweiten Experiment genau vermessen. Fiir 
die Bestimmung des Wirkungsquerschnitts war dagegen das zweite 
Experiment mit seiner besser definierten Geometrie (kleinerer Strahl- 
durchmesser) ein wichtiger Kontrollversuch. 

Die als ,,Leerversuch" bezeichnete Bestrahlung unterschied sich vom 
ersten Experiment lediglich dadurch, daB die Kamera evakuiert war. 
Der Leerversuch zeigte, daB nur 0,6% aller im ersten und zweiten 

12 SAGANE, R.: Phys. Rev. 84, 586 (1951). 

18 Nat. Bureau of Standards, Handbook 55, Washington Febr. 26, 1954. 
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Experiment gemessenen Protonenspuren nicht aus dem Gas stammten. 
Der Beitrag zum Untergrund aus anderen Reaktionen am Sauerstoff 
[insbesondere O18 (n, #) N!®| oder von RiickstoBprotonen in der Emulsion 
konnte aus Messungen des Neutronenflusses im y-Strahl und aus der 


Tabelle 1. Ubersicht tiber die Bestrahlungen 


#66 
Strahl- Maximal- ee Ausgewertete Zahl der 
durchmesser | energie Ey Nal? Plattenflache | Protonen mit 
(mm) (MeV) | Neo!f | (cm?) Ep > 10 MeV 
| (barns) | 
| 
; | | 
1. Experiment . . | 8,5 ' 32 2,9) 102 12 1177 
2. Experiment . . | 3,9 34 je 2,2 408 3 189 
Ieeerversuch . . . 8,5 32 je See os 6 3 


* Definition bei Gl. (2). 
Zahl der nicht an der Oberflache der Emulsion beginnenden Protonen- 
spuren abgeschatzt werden; er betrug etwa 0,5%. Wir haben daher von 
den Protonenspektren keinen Untergrund abgezogen. 
70 
60 
50 


40 


30 


Zah! der Protonen pro 01 MeV -/ntervall 


0 ee eee ee 1 
i 10 1 12 73 tha 15 6 W. od 19 MeV 


Profonenenergie E, 


Fig. 4. Energieverteilung der Photoprotonen aus dem Sauerstoff fiir Protonenenergien groBer als 10 MeV 


b) Struktur des Protonenspektrums. Die Energieverteilung der Pro- 
tonen aus dem ersten Experiment wurde bereits mitgeteilt®. In Fig. 4 
ist dasselbe Material, erganzt durch 85 Protonen aus dem zweiten Ex- 
periment, erneut aufgetragen worden. Die Energieintervalle sind hierbei 
kleiner, namlich nur 100 keV breit, gewahlt worden; das machte es not- 
wendig, die gemessenen Protonenenergien vom Laborsystem ins Schwer- 


punktsystem umzurechnen und dadurch die Verteilung gegentiber der 
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friiheren Darstellung geringfiigig zu korrigieren. Auffallig ist der steile 
Anstieg der Protonenzahlen bei 11 MeV. Das von Livesey? mit schlech- | 
terer Statistik bei 11,2 MeV gefundene Maximum wird somit eindeutig 
bestatigt. Es scheint sich eine Auflésung dieses Maximums in zwei bei 
11,05 MeV und 11,55 MeV liegende Komponenten anzudeuten, denen — 
relativ scharfe Resonanzen im (y, p)-Wirkungsquerschnitt bei hohen 
Anregungsenergien (24 MeV oder héher) des O1%-Kerns zuzuordnen 
waren. Weitere Experimente mit besserer Statistik diirften hier auf- 
schluBreich sein. 


c) Winkelverteilungen. Fig. 5 zeigt einige Winkelverteilungen der 
Protonen. Aufgetragen ist die Zahl An,/sin 9, welche der Zahl der pro 
Raumwinkeleinheit mit dem Winkel # gegen die Strahliichtung emit- 
tierten Protonen proportional ist. Amn, ist die im Winkelintervall 
A#=15° gemessene Protonenzahl. Die angegebenen Fehlerbalken sind 
einfache statistische Fehler. Die ausgezogenen Kurven sind von der 
Form 


{(8@) =A + Bsin? 0 (1 +pcos¥), (4) 


welche unter der Annahme von £1-Absorption und Interferenz mit 
geringer £ 2-Absorption im Modell des direkten Kernphotoeffektes zu 
erwarten ist * 14. Die Parameter A, B und # sind nach der Methode der 
kleinsten Quadrate bestimmt worden. 


Alle Winkelverteilungen sind stark anisotrop (B = 0), ferner geschieht 
die Protonenemission bevorzugt in Vorwartsrichtung (f > 0). Dieser 
Befund ist in Ubereinstimmung mit LivEsEys® Daten fiir E, > 10,5 MeV. 
In Fig. 5e, d.h. bei 28 MeV y-Energie, ist sowohl # als auch A/B gr6éBer 
als in den tibrigen Figuren, welche im wesentlichen die Winkelverteilung 
bei 24 MeV angeben. 


d)} Wirkungsquerschnitt. Fiir die Abspaltung eines Protons mit 
E»,=15 MeV von einem O18-Kern ist nach (1) eine y-Energie von (16/15) 
Ey, +12,1 MeV = 28,1 MeV erforderlich, wenn der N!-Kern in seinem 
Grundzustand entsteht, dagegen eine y-Energie von 33,4 MeV, wenn 
das N¥ im ersten angeregten Zustand zuriickbleibt. Bei einer Bestrah- 
lung mit 32 MeV Grenzenergie ** laBt sich deshalb aus der bei E, = 15 MeV 
gemessenen Protonenzahl eindeutig der partielle Wirkungsquerschnitt 
0¢(28 MeV) der Reaktion O'8(y, £) fiir Ubergange in den Grundzustand 


* Kin zweiter Interferenzterm proportional zu cos ® wurde vernachlassigt, da 
die Statistik die Bestimmung von mehr als drei Parametern nicht erlaubt. 

** Die zweite in Tabelle 1 aufgefiihrte Bestrahlung mit 34 MeV Grenzenergie 
diente nur — wie hier nicht naher ausgefiihrt werden soll — zur Kontrolle der 
Strahlgeometrie. 

M EICHLER, J., u. H.A, WEIDENMULLER: Z. Physik 152, 261 (1958). 
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des N!® auswerten. Wir haben diese Protonenenergie von 15 MeV des- 
halb ausgewahlt, weil bei niedrigeren Energien die Zuordnung zur 
y-Energie nicht mehr eindeutig ist, wahrend bei héheren Energien die 
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Fig. 5a—e. Winkelverteilungen einiger Protonen- 
gruppen. Die ausgezogenen Kurven sind von der 
Form A+B x sin? @ (1+ pcos #). Fig. 5a basiert 
auf den Messungen des zweiten Experiments, alle 
anderen Figuren auf denen des ersten. Wegen 
der komplizierten Geometrie des ersten Experi- 
ments muBten an den Protonenzahlen der Fig. 5b 
bis 5e #-abhadngige Korrekturen angebracht wer- 
den. Durch diese Korrekturen konnte fiir die A/B- 
Werte ein zusdtzlicher systematischer Fehler 
| entstanden sein, so daB auf Fehlerangaben ver- 


zichtet wurde; die p-Werte werden von der 
OPP 6090” 120" 160" 80° Korrektur nicht beeinfluBt 


Spurenzahl zu gering wird. Vor allem aber laBt sich, wie oben ausgefiihrt 
wurde (vgl. Fig. 3), die Zahl der y-Quanten bei 28 MeV besonders zuver- 
lassig messen. 

Die Protonenzahl AN, wurdetfiir das Intervall14,4MeV<£,<15,5MeV 


folgendermaBen bestimmt: In Fig. 5e wurde die Winkelverteilung bis 
8* 
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0° und 180° extrapoliert, mit sin # multipliziert und aufsummiert. AN, 
ist dann gleich dieser Zahl multipliziert mit 22/4 p, wobei A der effek- 
tive Azimutalwinkel ist, unter dem die Protonen in den Photoplatten 
registriert wurden. 4q@ wurde fiir die Bestrahlungsgeometrie berechnet 
und iiber den Strahlquerschnitt gemittelt. Die Lage der Photoplatten 
zam y-Strahl war auf -+-0,2 mm genau justiert. 

Der partielle Wirkungsquerschnitt der Reaktion O**(y, #) N** fis 
Uberginge in den Grundzustand des N°, gemittelt zwischen 27,47 MeV 


@ 


mbarn 
bi 


GE 


Wirkungsquerschnitt of 
ii 


= 27mbarn 


2 2 & & #8. prs ay oom 
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Fig. 6. Wirkungsquerschnitt og des (), p)-Prozesses am O' fiir Uberginge zum Grundzustand des N™, 
normiert durch Gq (28 MeV) = 2,1 mb. Fiir E< 27 MeV gibt das Histogramm eine obere Grenze fiir og 


und 28,64 MeV, ergab sich zu og(28 MeV) =2,1 mbarn +25%. Der 
Fehler ist das geometrische Mittel aus folgenden Unsicherheiten: 23% 
fiir die gemessene Protonenzahl (zweifacher statistischer Fehler); 8% 
fiir den effektiven Azimutalwinkel Aq und 3,5 % fiir AN,. Bei der Aus- 
wertung von AN, nach (2) wurde nur die Unsicherheit des ersten Faktors 
beriicksichtigt. Fiir S*(28 MeV, 32 MeV) wurde nach Fig. 3 der Wert 
16,4 (MeV barn)? benutzt. Falls eine genauere Messung des Wirkungs- 
querschnitts fiir die Cl! (y, 2) C4U-Reaktion bekannt wird, kann aus dieser 
nach Gl. (3) ein besserer Wert von S* bestimmt und damit der hier 
angegebene Wert des Wirkungsquerschnitts og korrigiert werden. 
AuBerhalb des Intervalls um 28 MeV la8t sich de: Wirkungsquer- 
schnitt nicht zuverlassig auswerten. Einmal miissen hierfiir genauere. 
Annahmen iiber den Verlauf des y-Spektrums gemacht werden. Zum 
anderen enthalt das Protonenspektrum unterhalb 27 MeV auch Protonen 
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aus Ubergangen zu angeregten Zustanden des N!®. Da dieser Beitrag 
jedoch wegen der geringen Zahl von y-Quanten hoher Energie wahr- 
scheinlich nicht sehr ins Gewicht fallt, wurde aus dem Protonenspektrum 
_ des ersten Experimentes der Wirkungsquerschnitt o, unter der Annahme 
_berechnet, daB alle Protonen aus Ubergangen zum Grundzustand des N45 
stammen. Fiir das Bremsspektrum wurde ein Schiffsches Vorwarts- 
spektrum mit £y=32 MeV benutzt. Es ergibt sich der in der Fig. 6 


dargestellte Verlauf, der also unterhalb 27 MeV als obere Grenze fiir o¢ 
anzusehen ist. 


Wie bereits erwahnt wurde, ist nach AbschluB der vorliegenden Mes- 
sungen eine Arbeit von MILONE u. a.’ iiber den (y, p)-ProzeB am (36 
erschienen, in der der differentielle Wirkungsquerschnitt do¢/dQ(0, E) 
fiir 90°85 115° und E < 28 MeV gemessen worden ist. Als Teilergebnis 
unserer Messungen kann.der differentielle Wirkungsquerschnitt aus 
unserem og(£) und den ebenfalls von E abhangigen Parametern A/B 
und # nach Gl. (4) und Fig. 5 ausgewertet werden. Ein Vergleich zeigt, 
daB sich unsere Daten gut an diejenigen von MILONE u. a.’ nach héheren 
Energien hin anschlieBen. 


IV. Diskussion 


a) Protonenspektren. Durch elektrische Dipolabsorption, welche im 
hier betrachteten Energiebereich iiberwiegen sollte, kann der O!%-Kern 
nur in 1 -Zustande mit Isotopenspin 7 =1 tibergehen. Die kiirzlich von 
ELtiott und FLrowers® durchgefiihrten Rechnungen ergaben fiinf der- 
artige Zustande mit den in Tabelle 2 aufgefiihrten Energien £ und Dipol- 
breiten J. Die experimentell von verschiedenen Autoren gefundenen 
starken Resonanzen sind ebenfalls in Tabelle 2 zusammengestellt *. Sie 
lassen sich offenbar den berechneten 1--Niveaus zuordnen, was beson- 
ders deswegen sinnvoll ist, weil auch die relativen Starken der Resonan- 
zen den theoretischen Dipolbreiten recht gut entsprechen. Das in Fig. 4 
(oder besser in Fig. 6) erscheinende breite Maximum im Protonenspek- 
trum bei 11,2 MeV Protonenenergie oder 24,0 MeV y-Energie, ware 
danach als eine Dipolresonanz in der y-Absorption des O1*-Kerns zu 
deuten **. 


Auch die oben angegebenen Winkelverteilungen passen in dieses Bild. 
Nach Extiott und FLowers’ sollte die Winkelverteilung der Protonen 
aus der Resonanz bei 24 MeV einer Mischung von s- und d-Wellen der 


* Auch im Wirkungsquerschnitt des (y, m)-Prozesses am O'* sind einige der auf- 
gefiihrten Resonanzen gefunden worden (s. die bei JOHANSSON und ForKMan+* 
angegebene Literatur). 

xx Die Resonanz bei 17 MeV, welche haufig auf E2- oder M1-Absorption 
zuriickgefiihrt wird (vgl. z.B. MILonE u. a.*), ware hiernach ebenfalls als £ 1-Reso- 
nanz zu interpretieren. 
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emittierten Protonen entsprechen. Fiir den Fall des von CouRANTY? 
vorgeschlagenen Einteilchen-Modells haben ErcHLER und WEIDEN- 
MULLER! die Winkelverteilung bei elektrischer Dipolabsorption neu 
berechnet. Wenn sich ihre Ergebnisse auf das von ELLIoTT und FLOWERS 
benutzte Modell iibertragen lassen, so wiirde man eine Interferenz der 
s- und d-Wellen erwarten, die zu teilweiser Ausléschung des isotropen 
Anteils und zur Verstarkung des anisotropen (proportional zu sin? ¥) 
fiihrt. Die Winkelverteilung der Protonen aus der Resonanz bei 24 MeV 
(vel. Fig. 5c und d) zeigt in der Tat eine starke Anisotropie; s- und d- 
Breite der Resonanz sollten danach von gleicher GréBenordnung sein. 


Tabelle 2. Dipolresonanzen fiiy den O18-Kern 


Berechnet ® Gemessen 
T (keV) E (MeV) E (MeV) | Literatur 
| 
0,06 434 13,09 — 
0,14 A758 | 17,0 | OG 
0,02 20,4 20,7 | ane 
12,0 22,6 21,9 4,5,7 
5,8 25,2 24,0 Si8a7 


b) Wirkungsquerschnitt bei 28 MeV. Der neu bestimmte partielle 
Wirkungsquerschnitt o¢(y, p) bei 28 MeV fiir Ubergange in den Grund- 
zustand des N?! ist — innerhalb der experimentellen Unsicherheiten — 
etwa genau so groB wie der gesainte (y, 2)-Wirkungsquerschnitt o(y, 2) 
beit2s Mey-*: 

Oc(y,p) yaly,n) fir E = 28 MeV. (5) 


Andererseits wiirde man sowohl nach dem statistischen Kernmodell, 
als auch nach den bisher zur Beschreibung des Kernphotoeffekts be- 
nutzten Einteilchen-Modellen™:”°, erwaiten, daB wegen des geringen Ein- 
flusses des Coulomb-Walls auf die Emission der energiereichen Protonen 
die partiellen Wirkungsquerschnitte fiir Grundzustand-Ubergange im 


* Dieser Wirkungsquerschnitt betragt 4,6 mbarn nach CARVER und LoKan!?, 
und 2,5 mbarn nach Erp6és, SCHERRER und SToLtit!§. Wir méchten dem zweiten 
Wert in diesem Zusammenhang das gréBere Gewicht geben, weil eine im Heidel- 
berger Institut durchgefiihrte Messung des bis 33 MeV integrierten (y, »)-Wirkungs- 
querschnittes!’, welche ebenso wie unsere Messung durch die Reaktion C!?(y, »)C¥ 
normiert worden ist, gut mit den Daten von Erp6s u. a. iibereinstimmt. 

18 CourANT, E.D.: Phys. Rev. 82, 703 (1951). 

16 WILKINSON, D.H., u. S.D. Broom: Phys. Rev. 105, 683 (LO57)e 

” CaRVER, J.H., u. K.H. Loxan: Austral. J. Phys. 10, 312 (1957). 

18 Erpos, P., P. SCHERRER u. P. Stott: Helv. phys. Acta 30, 639 (1957). 

19 SALANDER, C.: Diplomarbeit 1958 (unveréffentlicht), 

20 WILKINSON, D.H.: Physica, Haag 22, 1039 (1956). 
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| (y, 2)- und (y, p)-ProzeB bei 28 MeV etwa gleich sein sollten: 
ogly,p) ~acl(y,n) fiir E = 28 MeV. (6) 


Aus (5) und (6) folgt, daB bei 28 MeV y-Energie der 018 (y, 2)-ProzeB fast 
-ausschlieBlich zum Grundzustand des Restkerns fiihrt, wahrend nach 
-MILoNE u. a.’ fiir den O!8(y, p)-ProzeB im Gegensatz dazu die Ubergiinge 
in die angeregten Zustande stark bevorzugt sind. 

Zur Klarung des mit diesen Bemerkungen angedeuteten tiberraschen- 
den Befundes sind zweifellos weitere und genauere Messungen der be- 


treffenden Wirkungsquerschnitte und Verzweigungsverhaltnisse  er- 
forderlich. 


Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die das Betatron und die 
benutzten Apparaturen als Leihgabe zur Verfiigung gestellt hat. Herrn E. FINckH 
und dem Betreuer des Betatrons, Herrn D. RENNER, haben wir fiir Rat und Hilfe 
bei den Bestrahlungen zu danken. Besonders verpflichtet sind wir Fraulein G. Mar- 
TIN fiir ihre Hilfe beim Ausmessen der Protonenspuren. 
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Aus dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitat Erlangen 


Zur Diffusion eines Zinktiberschusses 


in Zinkoxydkristallen 
(Untersuchungen uber die elektrische Leitfahigkeit) 
Von 
R. POHL 


Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 3. Februar 1959) 


Zinkoxydkristalle zeigen nach Erhitzung im Zinkdampf eine erhebliche reversible 
Leitfahigkeitszunahme. Die Leitfahigkeitsanderungen bei Erhitzung zunachst in 
Zinkdampf, anschlieBend in Luft, werden, teilweise bei mehrfacher Wiederholung, 
als Funktion der Zeit gemessen. Abgesehen von der ersten Erhitzung im Zink- 
dampf findet man Zusammenhange, die durch einfache Diffusionsprozesse gedeutet 
werden’ kénnen, sofern bei spateren Behandlungen im Zinkdampf nicht héhere 
Temperaturen verwendet werden als bei der ersten. Die Diffusionskonstanten 
hangen von der Versuchstemperatur und von der Temperatur der ersten Erhitzung 
im Zinkdampf ab. Hierbei geschieht das Eindiffundieren der erhéhten Leitfahigkeit, 
offenbar infolge einer irreversiblen Umwandlung im Kristall, wesentlich langsamer 
als bei Wiederholung des Versuchs. 


§ 1. Einleitung 


Ein zusammenfassender Bericht tiber unsere bisherigen Kenntnisse 
der elektronischen Eigenschaften des Zinkoxyds, in dem auch noch nicht 
ver6ffentlichte Arbeiten des hiesigen Instituts beriicksichtigt werden, 
erscheint demnachst!?. 

Bei der Behandlung von ZnO-Kristallen in Wasserstoff?.* hatte die 
Diffusion von Donatoren sehr iibersichtliche Verhaltnisse gezeigt. 
Komplizierter schienen nach vorlaufigen Untersuchungen im hiesigen 
Institut die Dinge bei Erhitzen der Kristalle in Zinkdampf zu liegen, 
wobei ebenfalls eine Diffusion von Donatoren auftritt. Bereits von 
SCHAROWSKY * war die bei der Behandlung im Zinkdampf entstehende 
Leitfahigkeitserhdhung und Verfaérbung untersucht worden, jedoch nur 
deren Sattigungszustande. Die Diplomarbeit von ARNETH® brachte 


1 Heiranp, G., E. Mottwo u. F. St6cKMANN: Electronic Processes in Zinc 
Oxide, in: Sr1Tz, F., u. D. TURNBULL: Solid State Physics, Vol. 8. New York: 
Academic Press Inc. 1959. 

2 Mottwo, E.: Z. Physik 138, 478 (1954). 

* Tuomas, D.G., u. J.J. LANDER: J. Chem. Phys. 25, 1136 (1956). 

4 ScHarowsky, E.: Z. Physik 135, 318 (1953). 

5 ARNETH, R.: Erlanger Diplomarbeit 1955. 
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Messungen iiber das optische Verhalten von ZnO-Kristallen, die ver- 
schieden lange im Zinkdampf behandelt waren. Die vorliegende Arbeit 
soll sich mit den zeitlichen Veranderungen der Leitfahigkeit von ZnO- 
Kristallen, die in Zinkdampf behandelt wurden, beschaftigen. Das Ziel 
ist dabei, eine genauere Kenntnis der auftretenden Diffusionsvorgange 
zu erhalten. 


§ 2. Experimentelles 


Die experimentelle Anordnung zur Behandlung der Kristalle im Zink- 
dampf war die gleiche wie bei den Untersuchungen von SCHAROWSKY 
u. ARNETH?;4,°, Die Kristalle wurden in einem evakuierten Quarzrohr 
eingeschmolzen, in das vorher durch Vakuum-Destillation Zn (Merck, 
p- a.) in geniigender Menge eingebracht worden war, um auch bei den 
héchsten Behandlungstemperaturen den Sattigungsdampfdruck zu 
erhalten. Nach der jeweils gewiinschten Behandlungszeit wurde das 
Quarzrohr aus dem Ofen gezogen und durch Eintauchen in Wasser 
moglichst schnell abgekiihlt. Es erwies sich als vorteilhaft, das Rohr 
im Augenblick des Abschreckens zu zertriimmern, um dadurch die Ge- 
schwindigkeit des Abkiithlens noch zu steigern. 

Die Leitfahigkeit wurde mit Hilfe von Sonden bei Zimmertempe- 
ratur bestimmt. Dazu wurden zwei Platinbleche im Abstand von / =2mm 
auf den Kristall gedriickt und bei Stromdurchgang durch den Kristall 
der Spannungsabfall zwischen den Sonden mit einem Elektrometer- 
verstarker (Frieseke u. Hopfner, Type FH 408, schwingender Kondensa- 
tor) gemessen. 

Nach Messungen von RuppRECHT® ist die Elektronenbeweglichkeit 
in Zn-dotierten Kristallen bei Zimmertemperatur nahezu unabhangig 
von der Leitfahigkeit. Ferner ist die zu hohen Temperaturen extra- 
polierte Elektronenkonzentration (vollstandige Dissoziation) etwa pro- 
portional derjenigen bei Zimmertemperaturen und nicht wesentlich 
groBer als die letztere. Mit guter Naherung darf man daher die Elek- 
tronenkonzentration und damit die Leitfahigkeit bei Zimmertemperatur 
als MaB fiir die Donatorenkonzentration ansehen. Bei der Berechnung 
von Diffusionskonstanten im folgenden wurde der Einfachheit wegen 
die iiber den Kristall gemittelte Leitfahigkeit proportional der gemittel- 
ten Donatorenkonzentration gesetzt. 


a) Erste Behandlung der Kristalle im Zn-Dampj. Durch die Behand- 
lung der Kristalle im Zn-Dampf erhdht sich ihre anschlieBend bei Zim- 
mertemperatur gemessene Leitfahigkeit. Dies ist in Fig. 1 fiir drei ver- 
schiedene Temperaturen in Abhangigkeit von der Zeit dargesteilt. Die 
gemessenen Kurven sind auf den ersten Blick denen weitgehend ahnlich, 


6 RuppreEcut, H.: J. Phys. Chem. Solids 6, 144 (1958). 
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Omax- Op 


relative gemittelte Leittihigkert 
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die man bei Giiltigkeit der Diffusionsgleichung mit konstantem Diffu- 
sionskoeffizienten fiir den Fall der Zylindersyminetrie erhalt?-*. 

Der Vergleich der gemessenen Kurven mit dem nach der einfachen 
Diffusionstheorie zu erwartenden Verlauf zeigt, daB die in der Theorie 
gemachten Voraussetzungen hier 
nicht zutreffen. Die fiir bestimmte 


Konzentrationsanderungen _ erfor- 
derliche Erhitzungszeit sollte bei 
konstantem Diffusionskoeffizien- 


ten, solange man noch nicht Satti- 
gung erreicht hat, quadratisch vom 
Zylinderradius (Kristallradius 79) 
abhangen. Tatsachlich findet man 
sie jedoch praktisch unabhangig 
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Fig. 1. LeitfahigkeitserhGhung bei Zimmertemperatur nach der ersten Behandlung von ZnO-Kristallen im 

Zn-Dampf bei verschiedenen Temperaturen. Man beachte die verschiedenen Zeitmafstabe. oy ist die ur- 

spriingliche Leitfahigkeit der Kristalle. Diese liegt im allgemeinen zwischen 0,1 und 1 Q-!cm=?, omax ist der 
Sattigungswert der Leitfahigkeit nach der Behandlung im Zn-Dampf 


Fig. 2, In Zn-Dampf (Sattigungsdruck) erreichte maximale reversible Zusatzleitfahigkeit. Nach Abschrecken 
bei 20° C gemessen 


von 7). Es wurde deswegen darauf verzichtet, Diffusionskonstanten anzu- 
geben. Messungen der Leitfahigkeitsverteilung tiber den Kristallquer- 
schnitt mit Hilfe von spitzen Sonden* zeigen jedoch, daB die erhdhte 
Leitfahigkeit vom Kristallrand nach innen mit der Zeit fortschreitet. 

* Zur Technik der Sondenmessungen vel. eine demnachst erscheinende Arbeit 
von KE. Mottwo. Die hier erwihnten Messungen wurden von H. STENZ ausgefihrt. 


* PRANCK-VON Mises: Differentialgleichungen der Physik, Bd. 2, S. 561. 
Braunschweig: F. Vieweg & Sohn 1935. 
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Die maximal erreichte Zusatzleitfahigkeit o,,., hangt von der Tem- 
peratur ab, bei der der Kristall im gesattigten Zn-Dampf behandelt 
worden ist. Dies ist in Fig. 2 dargestellt. Zum genaueren Verstaéndnis 
der auf der Ordinate aufgetragenen reversiblen Zusatzleitfahigkeit lese 
man im folgenden unter 2. 


6) Erste Ausdiffusion der Zusatzleitfdhigkeit. Wird ein in Zn-Dampf 
bis zur Sattigung behandelter Kristall an Luft erhitzt, so verringert 
sich seine Leitfahigkeit. Nach einiger Zeit wird ein stationarer Endwert 0, 
erreicht. Er liegt im all- 10 
gemeinen bei 2 Q72 cm 
und ist unabhangig von 
der Temperatur, bei der 
der Kristall im Zn-Dampf 
behandelt wurde. Diese 
Restleitfahigkeit o, (die 
meist hdher ist als die 
Leitfahigkeit, die der Kri- 
stall nach der Ziichtung 
hatte) laBt sich auch durch 
langes Tempern an Luft 
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relative gemittelte Leittihigke/t 


(5Std, 1200°C) meist nicht a 50 100 ve 200 min 230 
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erniedrigen. = 0 folgen- Fig. 3. Ausdiffusion der Leitfahigkeit aus Kristallen verschiedener 


den wird nur von der re- _ Dicke. Leitfahigkeit bei 20°C gemessen. Die Kristalle waren 
versiblen Zusatzleitfahig- bei 1330°C im eo i ae bei 700°C, 
keit o —o, gesprochen. 

Die GréBe o,,,— 9, ist in Fig. 2 aufgetragen. Fig. 2 stimmt weit- 
gehend mit Fig. 7 bei SCHAROWSKY? tiberein. Allerdings mu8 man be- 
riicksichtigen, daB SCHAROWSKY, vor allem bei niedrigen Temperaturen, 
wohl die Einstellung der Gleichgewichte nicht abgewartet und da er 
ferner die gesamte Leitfahigkeit aufgetragen hat, also nicht nur ihren 
reversiblen Teil. AuBerdem erfolgte das Abschrecken bei SCHAROWSKY 


nicht so rasch wie bei diesen Messungen. 


Die zeitliche Abnahme der Leitfahigkeit wahrend des Temperns an 
Luft ist fiir ein Beispiel in Fig. 3 dargestellt. Dazu wurden die Kristalle 
wahrend einer bestimmten Zeit erhitzt, danach in Wasser abgeschreckt 
und bei Zimmertemperatur gemessen. Einige Kristalle wurden auch bei 
hoher Temperatur gemessen. Die dabei verwendete Sondeneinrichtung 
Ahnelte der von THomMAS und LANDER‘ angegebenen. Die Ergebnisse 
lassen sich in beiden Fallen sehr gut durch Diffusionskurven darstellen. 
Insbesondere steigt die Zeit, die zur Beseitigung der Zusatzleitfahigkeit 
‘rforderlich ist, proportional mit yz, also kann man fiir diesen ProzeB 
Diffusionskonstanten D angeben. Diese sind in Fig. 4 dargestellt. 


Dittusionskonstante D 
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Man entnimmt der Fig. 4, daB die Diffusionskonstante D nicht nur | 
bestimmt wird durch die Temperatur 7 wahrend der Ausdiffusion, — 
sondern auch durch die Temperatur @, bei der der Kristall im Zn-Dampf — 
behandelt wurde. Um dies zu verdeutlichen, ist in Fig. 5 ein Schnitt 
durch die Fig. 4 dargestellt, also die Diffusionskonstante fiir die Aus- 
diffusion bei konstanter Temperatur T in Abhangigkeit von der Behand- 
lungstemperatur 9. Die Diffusionskonstanten, wie sie in Fig. 4 und 5 
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Fig. 4. Diffusionskonstante D fiir die Ausdiffusion der Leitfahigkeit aus im Zn-Dampf behandelten Kristallen. 
Die Steigung der Geraden entspricht einer Aktivierungsenergie von 1,7 eV 


Fig. 5. Schnitt durch Fig. 5 ftir T=600°C, Diffusionskonstante bei konstanter Diffusionstemperatur T 
in Abhangigkeit von der Temperatur © der Behandlung im Zn-Dampf. Die Steigung der Geraden entspricht 
einer Energie von 1 eV 


dargestellt sind, wurden an Kristallen gewonnen, die bis zum Satti- 
gungswert der Leitfahigkeit im Zinkdampf erhitzt waren. Danach ver- 
anderte auch langdauernde Weiterbehandlung im Zn-Dampf die Ge- 
schwindigkeit der Ausdiffusion nicht mehr. 

Aus den Geraden in den Fig. 4 und 5 kann man Aktivierungsenergien 
bestimmen und mit ihrer Hilfe die Abhangigkeit der Diffusionskonstan- 
ten von T und @ folgendermaBen darstellen: 


leV 1,7eV 


is »kO , kT 
Des=Dy ¢ é (1) 


Dy-= 1,6+ 40 cm/sec. 


¢) Diffusionsprozesse bet wiederholter Behandlung im Zn-Damp}. Zar 
Frage der Diffusionsprozesse bei wiederholter Behandlung im Zn-Dampf 
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kann man zusammenfassend sagen: Wahrend die erste Erhohung der 
Leitfahigkeit bei Behandlung im Zn-Dampf durch einen komplizierteren 
Diffusionsmechanismus zustande kommt, lassen sich alle folgenden Leit- 
fahigkeitsanderungen durch einfache Diffusionsvorgange beschreiben: 
Fiir die Einwanderung, wie gleich naher ausgefiihrt werden soll, nur 
groBenordnungsmaBig, fiir die Auswanderung hingegen mit guter MeB- 
genauigkeit. — Fiir beide Vorgange wird die Diffusionskonstante D 
durch Gl. (1) bestimmt. In ihr ist O die maximale Temperatur, bei der 
der Kristall zuvor einmal im Zn-Dampf behandelt worden war. 

Erganzend ist hinzuzufiigen: sowohl fiir die Ein- als auch fiir die Ausdiffusion 
spielt es keine Rolle, ob die Kristalle von einer friiheren Behandlung in Zn-Dampf 
noch verfarbt sind, oder ob sie entfarbt und auBerdem noch stundenlang bei hohen 
Temperaturen (1200° C) an Luft getempert wurden. Die Diffusionskonstante wird 
nur durch die Temperaturen T und © bestimmt. Die geringe Genauigkeit bei der 
Messung der Eindiffusion bei wiederholter Behandlung im Zn-Dampf hat den 
folgenden Grund: Es dauert ungefahr 5 min vom Einfiihren des Quarzrohres in 
den Ofen, bis sich im Rohr der endgiiltige Dampfdruck einstellt. Deswegen miissen 
die Diffusionszeiten so lang sein, daB die Kristalle erst in einer Zeit, die wesentlich 
langer ist als § min, ihre Sattigungsleitfahigkeit erreichen. Man muB also méglichst 
niedrige Ofentemperaturen verwenden, bei den hier verwendeten Kristalldurch- 
messern maximal 700° C. Bei dieser Temperatur sind aber die erreichbaren Zusatz- 
leitfahigkeiten so klein, daB die MeBfehler die MeBergebnisse unsicher machen. Bei 
niedrigen Temperaturen wurde namlich verschiedentlich nach der Behandlung im 
Zn-Dampf sogar eine Abnahme der Leitfahigkeit (0,1 Qt cm vor der Behandlung, 
10-3 (2-1 cm danach) beobachtet. Diese Erniedrigung lief sich durch Tempern 
{500° C) an Luft vollstandig beseitigen. Wir erklaren sie vorlaufig durch einen 
diffusionsfahigen Fremdzusatz aus dem Zn oder dem Quarz, der die Leitfahigkeit 
erniedrigt. Uber die Natur dieser Substanz ist nichts bekannt. Bei unseren Mes- 
sungen trat diese Erscheinung nur als Stérung auf, die sich allerdings bei Behand- 
lungstemperaturen tiber 900° C nicht mehr bemerkbar machte, weil dann die durch 
den Zn-Dampf erzeugte Zusatzleitfahigkeit zu groB wird. 

Zum SchluB noch eine Bemerkung iiber die Sattigungsleitfahigkeit, 
die der Kristall bei mehrfacher Behandlung im Zn-Dampf erhalt (Fig. 1). 
Diese hangt nur von der jeweiligen Behandlungstemperatur und nicht 
von der Vorgeschichte ab. So ist es ganz gleichgiiltig, ob der Kristall 
von einer Vorbehandlung her noch eine starke Braunfarbung besitzt (die 
er z.B. bei der darauffolgenden Behandlung infolge niedriger Tempe- 
ratur nicht verloren hat), ob er durch Ausheizen entfarbt oder noch vollig 
unbehandelt war. 

§ 3. Zusammenfassung der Resultate 
aus Absorptions- und Leitfahigkeitsmessungen 

a) Erste Behandlung der Kyistalle im Zn-Dampf. Leitfahigkeit und 
Absorption wachsen nach demselben Zeitgesetz. Die Zeiten, in denen 
Sattigung von Verfarbung und Leitfahigkeit erreicht wird, sind gleich, 


und nehmen mit wachsender Temperatur ab (ungefabr proportional zu 


1,7eV ' 
e kT )s. Vielfach, insbesondere bei gréBeren Kristallen, sind die zum 
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Erreichen des Sattigungswertes erforderlichen Zeiten unabhangig vom | 
Kristalldurchmesser. Messungen mit Licht-* und Potentialsonden tiber ~ 
den Querschnitt zeigen, daB Absorptions- und Leittaliékeitcexh Gan 
vom Kristallrand nach innen fortschreitet. Bei groBeren Kristallen er- — 
folgt dies Eindringen ortlich verschieden schnell und ungleichmabig. 
Die Anzahldichte N, der im Kristall zusatzlich entstandenen freien 
Elektronen ist etwa gleich der Anzahldichte der Absorptionszentren* — 
und der chemisch nachgewiesenen Anzahldichte an tiberschiissigem neu- 


Zn8 also: 
tralen Ny, el. © Ny opt. SS wz N, , chem. (2) 


Bei der ersten Behandlung in Zn-Dampf hangen Verfarbung und Leit- 
fahigkeit offenbar eng miteinander zusammen. 


b) Erstes Erhitzen Zn-Dampf-behandelter Kristalle an Luft. Die Leit- 
fahigkeit nimmt nach einem Diffusionsgesetz ab, die Diffusionskon- 
stante wird dabei durch die maximale Temperatur @, bei der der Kristall 
im Zn-Dampf behandelt wurde, und durch die Temperatur T der Aus- 
diffusion bestimmt. 

Auch die Verfarbung 1a4Bt sich durch Temperung an Luft riickgangig 
machen, jedoch nimmt die Leitfahigkeit viel schneller ab als die Ver- 
farbung. Dabei verschwindet aber auch die Verfarbung in einer Zeit, 
die sehr viel kleiner ist als die Zeit, die zur Ausbildung von Verfarbung 
und Leitfahigkeit bei der vorhergehenden Behandlung in Zn-Dampf 
notig war. Lichtsondenmessungen tiber den Querschnitt der Kristalle 
lassen erkennen, daB auch die Entfarbung von auBen nach innen fort- 
schreitet. Auch hier zeigen sich insbesondere bei groBen Kristallen viel- 
fach UnregelmaBigkeiten, so daB der Kristall wahrend der Entfarbung 
zeitweilig fleckig aussieht. 

c) Spatere Behandlungen im Zn-Damp} und Temperung an Luft. Die 
Anderung der Leitfahigkeit erfolgt nach einem Diffusionsgesetz, wobei 
die Diffusionskonstante durch Gl. (1) bestimmt ist. Uber spatere Ver- 
tarbungen und Entfarbungen ist bisher nur bekannt, daB die Zeiten, in 
denen sich die Gleichgewichtszustinde einstellen, ungefaéhr so groB sind 
wie beim ersten Ausheizen der Farbe, also viel kleiner als bei der ersten 
Behandlung in Zn-Dampf, aber gr6Ber als die zur Einstellung des End- 
zustandes der Leitfahigkeit bei mehrfacher Behandlung in Zn-Dampf 
und Temperung an Luft erforderlichen Zeiten. 


§ 4. Diskussion 
Fiir eine vollstandige modellmaBige Deutung oder eine genauere 
theoretische Behandlung der Diffusionsprozesse in Zinkoxyd beim Er- 
hitzen in Zinkdampf scheint das bis jetzt vorliegende Material nicht 


os ARNETH, R.: Unveréffentlichte Messungen. 
8 BoGNER, G.: Erlanger Diplomarbeit, unverdffentlicht 1956. 
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_auszureichen. Es soll aber auf einige Gesichtspunkte hingewiesen werden, 
deren Beachtung fiir eine spatere Diskussion wichtig zu sein scheint. 
| Bei der ersten Erhitzung eines ZnO-Kristalles in Zinkdampf spielen 
sich ein DiffusionsprozeB8 und eine Reaktion ab, durch die der Kristall 
in einen neuen Zustand gebracht wird. Dieser verdnderte Zustand bleibt 
auch nach Erhitzen in Luft erhalten und ist charakteristisch fiir die erste 
_Behandlungstemperatur. Vermutlich ist dabei weniger die Temperatur 
als die Konzentration des tiberschiissig eingebauten, dann aber wieder 
ausgeheizten Zinks entscheidend. Man unterscheidet die verschiedenen 
Zustande durch verschiedene Diffusionskoeffizienten, die um so kleiner 
werden, je hdher die erste Behandlungstemperatur war. Alle diese bei 
wiederholtem Erhitzen gewonnenen Diffusionskoeffizienten sind aber 
weit groBer als die bei der ersten Erhitzung gefundenen. Es liegt nahe, 
diesen groBen Unterschied darauf zuriickzufithren, daB die obengenannte 
Reaktion zeitbestimmend fiir die Einstellung des Gleichgewichtes ist. 
Dadurch dringen Leitfahigkeit und Verfarbung mit stark herabgesetzter 
Diffusionsgeschwindigkeit in den Kristall ein. Wiederholte Erhitzung 
bei niedrigerer Temperatur fiihrt nicht zu weiterer Reaktion. Daher miBt 
man in diesen Fallen bei Ein- und Ausdiffusion stets die gleichen groBen 
-Diffusionskonstanten. Ihre GréBe ist bestimmt durch den Zustand des 
_Kristalles, der durch die erste (héchste) Erhitzung in Zinkdainpf einge- 
stellt wurde. 

Zu welcher Umwandlung das Erhitzen in Zinkdampf fiihrt, ist noch 
recht unklar. Wahrscheinlich handelt es sich um eine bei Ausheizung an 
Luft irreversible Anderung des Fehlordnungsgrades und nicht etwa nur 
um eine Reaktion mit einem Fremdzusatz, unter Festlegung diffusions- 
fahiger Atome. Gegen letztere Vorstellung spricht der groBe Unterschied 
zwischen den Diffusionskoeffizienten bei erster und spaterer Erhitzung. 
Die Konzentration der chemisch gefundenen Verunreinigungen® ist 
ndmlich wesentlich kleiner als der beim Erhitzen entstehende Zink- 
tiberschuB. Daher kann eine Reaktion mit diesen Verunreinigungen die 
gemessene Diffusionskonstante nicht ur GréBenordnungen herabsetzen. 

Wahrend man bei wiederholter Erhitzung gut reproduzierbare und 
einwandfreie Diffusionskoeffizienten bestimmen kann, fiithrt die erste 
Erhitzung im Zinkdampf zu recht schwankenden Ergebnissen. Ins- 
besondere kann der zeitliche Anstieg der Leitfahigkeit beim ersten 
Erhitzen in Zinkdampf praktisch unabhangig von den Kristalldimensio- 
nen gemessen werden, so daB die Berechnung eines Diffusionskoeffizien- 
ten nur gréBenordnungsmaBig médglich ist. Die optischen Beobach- 
tungen und elektrischen Sondenmessungen zeigen, daB nur bei kleineren 
gut ausgebildeten Kristallen die Verfarbung und Leitfahigkeitserhohung 
gleichmaBig von auBen ins Kristallinnere vorriickt. Bei gréBeren schlecht 
9 Boener, G., u. E. Mottwo: J. Phys. Chem. Solids 6, 136 (1958). 
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ausgebildeten Kristallen dringt die Verfarbung ungleichmabBig und oft. 
in dendritenartigen Kanilen sehr rasch ins Kristallinnere ein, so daB der 
groBe Kristall dadurch in kleine Bereiche unterteilt wird. Dieser Befund 
kénnte eine Erklarung fiir die mehrfach gefundene Unabhangigkeit des 
zeitlichen Verlaufes der Leitfahigkeitsanderung von den Kristalldimen- 
sionen liefern. Man wiirde daraus schlieBen, daB die gréBeren Kristalle 
so wie sie von der Ziichtung anfallen, einen 6rtlich sehr unterschiedlichen 
Fehlordnungsgrad oder sogar gréBere Gitterstérungen besitzen. 


Was schlieBlich die Verfarbung betrifft, so méchten wir als Absorp- 
tionszentren Gitterstérungen annehmen. Diese Stérungen sollten beim 
Eindringen der erhéhten Leitfahigkeit (Zinkiiberschu8) in den Kristall 
durch Verlagerung von Gitterbausteinen entstehen. Das Ausdiffun- 
dieren der erhéhten Leitfahigkeit sollte méglich sein, ohne daB diese 
Verlagerung riickgingig gemacht wird (Zwischengitterdiffusion). Bei 
langerer Erhitzung kénnen die Gitterbausteine in eine andere Gleich- 
gewichtslage einriicken. Vielleicht darf man die Verfarbung in mancher 
Hinsicht als Analogie zur sog. «- und 6-Bande bei Alkalihalogenidkristal- 
len mit Farbzentren! betrachten. 

Tuomas?! berichtete kiirzlich tiber Anderungen der Leitfahigkeit von 
ZnO-Kristallen durch Behandlung in Zinkdampf. Er schloB aus seinen 
Beobachtungen, da8 die Erhéhung der Leitfahigkeit durch Zn im Zwi- 
schengitter bewirkt wird. Die vonihm angegebenen Diffusionskonstanten 
stimmen mit den hier angegebenen nicht tiberein, die Aktivierungsenergie 
betragt nur 0,55 eV im Gegensatz zu den hier gemessenen 1,7 eV. THO- 
MAS bestimmte seine Diffusionskonstanten im Temperaturintervall von 
180° C bis 350° Can Kristallen die vorher bei 650° C in Zinkdampf er- 
hitzt worden waren. Die zum Erreichen der Sattigung notwendigen 
Erhitzungszeiten betrugen bei ihm bei 650° C nur etwa 30sec. Dem- 
gegeniiber waren bei den hier mitgeteilten Beobachtungen Erhitzungs- 
dauern von etwa 200 Std bei gleicher Temperatur zum Erreichen der 
Sattigung notwendig. Danach beziehen sich die Messungen von THOMAS 
offenbar auf einen anderen ProzeB. Neuerdings untersucht THomas 
die Einwirkung von Zn auf ZnO bei héheren Temperaturen. Im Zusam- 
menhang damit beobachtet er Verfarbungen und Anderungen der Leit- 
fahigkeit, die den in dieser Arbeit berichteten ahnlich zu sein scheinen??. 


Die vorliegende Arbeit ist auf Anregung von Herrn Professor Dr. E. MoLttwo 
entstanden. Ihm und Herrn Privatdozenten Dr. G. HEILAND danke ich herzlich 
fiir die standige Férderung und Hilfe, die sie mir zuteil werden lieBen. 

Die Deutsche Forschungsgemeinschaft unterstiitzte die Arbeit durch Leihgaben. 
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‘Spektrum und Struktur des dreiwertigen Europiums 
| im Europium-Bromat* 
Von 
H.G. KAHLE 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. February 1959) 
Das Absorptionsspektrum einzelner Sektoren der pseudohexagonalen Kristalle wird 
im Temperaturbereich von 68 bis 290 °K neu aufgenommen; die friiher gegebene 
theoretische Analyse wird verfeinert und vervollstandigt. Die wesentlichen Er- 
gebnisse sind: Die Punktsymmetrie der Eut*t-Ionen im Gitter ist in dem unter- 
suchten Temperaturbereich in sehr guter Naherung C, mit der monoklinen Achse 
senkrecht zur pseudohexagonalen Kristallachse und parallel zur 4uBeren Prismen- 
Flache. Die Abweichungen von der hexagonalen Symmetrie werden mit sinkender 
Temperatur groBer. Die einzelnen Sektoren sind nicht homogen aufgebaut, sondern 
besitzen eine Mosaikstruktur, fiir die ein Modell angegeben wird. — Aus den Term- 
aufspaltungen werden die reellen Matrixelemente der Kristallfeldenergie bestimmt. 
Die Phase eines komplexen Matrixelements wird aus der Intensitaét der magneti- 
schen Dipolstrahlung festgelegt. Die Intensitat der elektrischen Dipolstrahlung 
aimmt mit sinkender Temperatur zu. 


I. Einleitung 

Das sichtbare Absorptionsspektrum des kristallinen Europium-Bro- 
mats wurde bereits friiher von HELLWEGE und KaHLeE! im Temperatur- 
sereich von 58 bis 299 °K aufgenommen und theoretisch analysiert. 
Lie Ergebnisse dieser Untersuchungen waren die folgenden: 

Die Symmetrie des Kristalls ist im Gegensatz zu alteren kristallo- 
zraphischen Messungen und zur Réntgenstrukturanalyse? nicht hexa- 
zonal, sondern nur pseudohexagonal; in Strenge ist sie triklin. Diese 
rrikline Symmetrie kann allerdings bei Temperaturen oberhalb etwa 
79 °K in recht guter Naherung als monoklin angesehen werden mit der 
nonoklinen Achse senkrecht zur pseudohexagonalen Achse. Die Kri- 
stalle sind Drillinge oder Sechslinge, sie bestehen aus sechs Sektoren, 
leren monokline Achsen um etwa 60° gegeneinander gedreht sind. Dieser 
3efund wurde inzwischen durch verfeinerte kristallographische Messun- 
ren bestatigt. Bei Temperaturen unterhalb 67 °K sitzen die Eu***-Ionen 
uf mindestens drei energetisch verschiedenen Gitterplatzen. Dadurch 
palten die Linien (nicht die Terme) in jeweils drei Komponenten aut. 
 * Teil einer Darmstadter Habilitationsschrift. 

1 HELLWEGE, K.-H., u. H.G. Kane: Z. Physik 129, 85 (1951). 

2 Her_muHorz, L.: J. Amer. Chem. Soc. 61, 1544 (1939). — Strukturbericht E 7, 


9 (1939). — Am isomorphen Nd-Bromat bestimmt. 
3 ScHUMANN, H.: Z. anorg. allg. Chem. 271, 29 (1952). 
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Die damaligen Untersuchungen wurden an Sechsling-Kristallen durch- 
gefiihrt. Es gelang infolgedessen nicht, die Lage der pseudomonoklinen 
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Fig. 1. Ubergang 7®)—>°D,. Oberer Teil: Absorptionsspektren 
bei 200°K an einem 6m-Konkaygitter in zweiter Ordniung, 
Photographisches Positiv. Schichtdicke 0,6 mm. Wellenzahlen 
wachsen nach rechts. Es bedeuten: GS Strahlvektor, § magne- 
tischer Vektor der eingestrahlten, linear polarisierten Lichtwelle; 
x, y, * Indikatrix-Achsen; —J, 0, 1 Numerierung der Linien wie 
in Abschn. V bis VII. Bei den oberen Spektren wurde eine sechs- 
eckige Kristallsaule, also mehrere Sektoren gleichzeitig, durch- 
strahlt, bei den unteren Spektren nur ein einzelner Sektor, — 
UntererTeil der Figur; Lage der den Absorptionslinien entsprechen- 
den magnetischen Dipole in einem Sektor des pseudohexagonalen 
Kristalls, schematisiert. Vgl. hierzu Abschn. V und VI 


Achse im einzelnen Kri- 
stallsektor zu bestimmen. 
Daher wurde das Ab- 
sorptionsspektrum eines 
einzelnen Sektors im Tem- 
peraturbereich von 68 bis 
290 °K, d.h. im pseudo- 
monoklinen bis pseudo- 
hexagonalen Strukturbe- 
reich, neu aufgenommen. 


II. Experimentelles 

Die Kristalle wurden 
in der frither angegebenen 
Weise! hergestellt; sie 
wachsen in langen sechs- 
eckigen Saulen. Aus be- 
sonders dicken Exempla- 
ren wurden einzelne Sek- 
toren herausgeschnitten 
und so angeschliffen, daB 
sie parallel zu den In- 
dikatrix-Achsen x, y, 2 
in senkrechter Inzidenz 
durchstrahlt werden konn- 
ten (vel. Fig. 4). Die 
Orientierung wurde unter 
einem Polarisationsmikro- 
skop kontrolliert. 

Die spektroskopischen 
Verfahren und die Her- 
stellung der Temperatur- 
bader wurden gegenitiber 
friihert nicht verandert. 


III. Experimentelle Ergebnisse 
Die Deutung der sichtbaren Absorptionsgruppen des Eu***-Ions als 
Uberginge von den beiden tiefsten Termen “Ty, des Grundtermmulti- 
pletts zu den drei Termen °D, , 9 eines anderen Multipletts kann als ge- 
sichert angesehen werden*. Beim Eu-Bromat ist der Ubergang 7) >5D, 


4 HELLWEGE, K.-H., U. JoHNSEN, H.G. Kane u. G. ScHAACK: Z. Physik 148, 


112 (1957). 
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durch den noch vorherrschenden hexagonalen Kristallfeldanteil ver- 
boten’. Die Spektren der Ubergange 7A,->5D, und 7/,->5D, sind in 
Fig. 1 und 2 fiir verschiedene Durchstrahlungs- und Polarisationsrich- 
tungen abgebildet. 

Fiir den Ubergang7, 5D, 
(im Griinen) sind in Fig. 1 
oben noch einmal die Spek- 
tren gezeigt, die ein Sechsling- 
Kristall beim Durchstrahlen 
senkrecht zur pseudohexa- 
gonalen Achse (G1 y) er- 
gibt. Aus ihnen wurden eo eee 
friiher! folgende  Schliisse  C/x 
gezogen: Die Linien dieser dei 
Gruppe entstehen bei hdhe- 
ren Temperaturen fast aus- 
schlieBlich durch Absorption 
von magnetischer Dipolstrah- 
lung. Die den einzelnen 
Linien zuzuordnenden ab- 
sorbierenden Dipole — sind 
lineare Dipole, deren Lage 
im Kristall im unteren Teil 
der Fig. 1 eingetragen ist. 
Dabei muBte offen bleiben, 
ob die monokline Achse 
in x- oder in 2z-Richtung 
hegt. 

Aus den jetzt neu aufge- nha fo ort ; Oakes 

- s Fig. 2. Ubergang 7F, + °D,. Oberer Teil: Spektren bei 200 
nommenen Spektren eines eln- Aufnahme und Darstellung wie in Fig. 1. € ist der elektrische 
golnen Kristallseltors beiBin~ Ystts ae snecranton Wall Vase: Tal: Tags de 
strahlung parallel zur pseudo- einem Sektor des Kristalls. Vgl. hierzu Abschn. III und VI 
hexagonalen Achse (G||¥), 
untere Spektren der Fig. 1, folgt jedoch, daB die friihere Deutung noch 
nicht ganz richtig sein kann. Denn die Linien zeigen nicht die fiir die 
gezeichneten Dipollagen zu erwartende strenge Polarisation, d.h. sie 
erscheinen nicht entweder nur im Spektrum || oder nur im Spektrum 
§||z. Das Intensitatsverhaltnis der Linienanteile in den beiden Spektren 
hat jedoch bei einer festen Temperatur nicht einen konstanten Wert, 
sondern unterliegt von Aufnahme zu Aufnahme starken Schwankungen, 
die auBerhalb der MeBfehler liegen. In Fig. 3 sind die Photometerkurven 
von zwei Aufnahmen wiedergegeben, die an zwei verschiedenen Sektoren 
eines Sechsling-Kristalls gemacht wurden. Die gleiche, mit jeder 

oF 
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Aufnahme wechselnde Depolarisation wurde auch in den Spektren bei 
Einstrahlung parallel « (||) beobachtet. 

Diese schwankenden Depolarisationen lassen sich nicht allein durch 
die Annahme eines triklinen Kristallfeldes an Stelle des pseudomono- 
klinen Feldes erklaren und auch nicht durch die Annahme eines starken 
Anteils elektrischer Dipolstrahlung. 

Es zeigt sich aber, daB die folgende einfache Vorstellung tiber das 
wirksame Kristallfeld und den Kristallaufbau zur Deutung der beobach- 
teten Spektren ausreicht: Der Kristall ist in dem behandelten Tempe- 
raturbereich pseudomonoklin. Die monokline Achse ist die z-Achse. Der 


Zz 


Kristal! 7 
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Fig. 3. Ubergang ‘Fi, —>*D, bei 200°K. Abhiangigkeit Fig. 4. Lage der Indikatrix-Achsen in den 
der Linienintensitaten vom benutzten Kristallsektor im verschieden orientierten Kristallbereichen, 


~ 


Spektrum G/j| y, || z. Wellenzahlen wachsen nach rechts Die Achsen y= y, y@), y) stehen senkrecht 
zur Papierebene nach oben 


einzelne Kristallsektor ist aber nicht homogen aufgebaut, sondern be- 
sitzt eine Mosaikstruktur. Dabei wachsen, wie an der Grenze zweier 
Sektoren, Kristallbereiche zusammen, bei denen die Richtungen von 
x- und z-Achse der jedem einheitlichen Bereich eigenen Indikatrix gegen 
die entsprechenden Achsen des Nachbarbereichs durch + 60° um die 
y-Achse gedreht sind. Von den drei méglichen, um 60° verdrehten Orien- 
tierungen tiberwiegt diejenige, bei der die y, z-Ebene parallel zur duBeren 
Flache des Sektors liegt (vgl. Fig. 1)*. Im folgenden sollen mit x, y, 2 
die makroskopisch sichtbaren Indikatrix-Achsen des gesamten Kristall- 
sektors bezeichnet werden, wahrend die Indikatrix-Achsen in den ver- 
schieden orientierten Mosaik-Bereichen durch x", y, 2 mit 7 =4, 2,3 
gemaB Fig. 4 angegeben werden. Dabei liegen die Achsen x, y™, 2“ 
parallel zu x, y, z und die Achsen y" parallel zu y. 

* Sonst wiirde der Kristall im Polarisationsmikroskop nicht das Bild eines 


zweiachsigen Kristalls zeigen, bei dem die Ebene der optischen Achsen parallel zur 
AuBenflache des Sektors liegt; siehe auch 3. 
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Im Experiment wurden die Spektren S||y hinter dem Kristall 
in zwei parallel zur x- und 2z-Richtung linear polarisierte Spektren 
aufgespalten. Dann erscheinen die Anteile der Linien, die in den richtig 
orientierten Bereichen des Kristallsektors (mit den Indikatrix-Achsen 
x), y, 2) absorbiert werden, streng polarisiert jeweils nur in einem 
der beiden Spektren. Die Anteile, die in den um -+60° verdrehten Be- 
reichen (mit den Indikatrix-Achsen x), y®, 2® bzw. x, y®, 2) ab- 
sorbiert werden, verteilen sich aber gemaB cos? 60° = und sin? 60° = 3 
jeweils auf beide Spektren. Das bedeutet, da8 die Hauptanteile der 
Linien im wesentlichen in den richtig orientierten Bereichen absorbiert 
werden, die schwachen Anteile in den um + 60° gedrehten Bereichen. 
Das Intensitatsverhaltnis der Linienanteile in den beiden Spektren 
(die Depolarisation) muB also davon abhangen, wieviel falsch orientierte 
Bereiche bei einer Aufnahme durchstrahlt werden; es kann also, wie 
beobachtet, von Aufnahme zu Aufnahme wechseln. Ebenso laBt sich 
die wechselnde Depolarisation der Linien im Spektrum G||x erklaren. 
Bei der vorausgesetzten pseudomonoklinen Symmetrie erscheint trotz- 
dem die mittlere Linie bei Einstrahlung senkrecht zu y streng polarisiert 
(oberstes Spektrum der Fig. 1). 


Mit der vorgeschlagenen Mosaikstruktur der Kristalle lassen sich 
demnach die beobachteten Spektren in allen Einzelheiten erklaren. 
Dabei ist die strenge Polarisation der mittleren Linie dieser Gruppe bei 
Einstrahlung senkrecht zu y der Beweis fiir die pseudomonokline Sym- 
metrie, die gr6Bere Intensitat dieser Linie im Spektrum §||z bei Ein- 
strahlung parallel y der Beweis fiir die Lage der monoklinen Achse in 
z-Richtung. 

Der mosaikartige Aufbau der Kristalle ist zwischen gekreuzten 
Nikols an dem fleckigen Aussehen der einzelnen Sektoren zu erkennen, 
Fig. 5. Die Flecken haben zum groBen Teil ihre Dunkelstellung in der 
Nikol-Lage, in der der rechte oder linke Nachbarsektor in Dunkelstel- 
lung ist. Einzelne Flecken lassen sich jedoch in keiner Stellung in vdllige 
Dunkelheit bringen; an diesen Stellen sind entweder mehrere verschieden 
orientierte Bereiche iibereinander gewachsen oder es sind Teile der 
Lésung eingeschlossen *. 

Der Ubergang 7%->*D, (im Blauen), Fig. 2, zeigt nur zwei Linien, 
deren Abstand so klein ist (~0,25 cm), daB die Depolarisation der 
Linien durch den Mosaikaufbau nur in einer geringen Asymmetrie in den 
Photometerkurven zu erkennen ist. Die den Ubergingen zuzuordnenden 
Dipole sind hier elektrischer Natur; ihre Lage im Kristall ist in Fig. 2 


* Das Gesamtvolum der Einschliisse ist aber vernachlassigbar klein, da das 
Spektrum der Lésung, besonders nach dem Ausfrieren bei tieferen Temperaturen, 


nicht beobachtet wird. 
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unten eingetragen. Phasenbeziehungen zwischen der x- und y-Kompo- 
nente des linken Dipols lassen sich in diesem Fall mit der benutzten 
Stérungsrechnung erster Naherung nicht bestimmen. Daher sind die 
Komponenten getrennt eingezeichnet. Weitere Linien dieses Ubergangs 
sind durch das annahernd hexagonale Kristallfeld verboten?. 

Der Ubergang 7&->*D, (im Gelben) besteht aus drei sehr breiten 
Linien, von denen zwei so dicht nebeneinander liegen, daB sie nur bei 
Aufnahmen an einzelnen Sektoren zu trennen sind. Den Linien ent- 


sprechen im wesentlichen magnetische Dipole, deren Lage im Kmistall 


Fig. 5a u. b. Europium-Bromat-Kristall zwischen gekreuzten Nikols. — a Zwei gegentiberliegende Sektoren in 
vollkommener Dunkelstellung. — b Die Sektoren in verschieden starker Aufhellung. Die hellen und dunklen 


Flecken innerhalb der Sektoren zeigen die Mosaikstruktur an, Der Kristal] hat durch wiederholtes Abkuhlen 
auf tiefe Temperaturen Spriinge bekommen, die in der Reproduktion dunkel erscheinen 


. . - . . . - aaa 

— nur mit verkehrter Reihenfolge dieselbe ist wie beim Ubergang 
7Fy—>°D, (vgl. Fig. 14 unten). Die Linien sind nur bei Zimmertemperatur 
zu beobachten. Bei tieferen Temperaturen verschwinden sie, da der 


Term 7/, etwa 350 cm? iiber dem Grundterm ligt. 


IV. Bestimmung der Punktsymmetrie 

Die Punktsymmetrie der Eu***-Ionen im Bromat ist nach der Rént- 
genstrukturbestimmung von HELMHOLZ® in Naherung [{Eu(H,O),***t- 
Komplex|D,, mit vertikaler sechszadhliger Inversionsachse. Durch die 
weiter entfernt liegenden BrO;~-Ionen soll diese Symmetrie auf C3, mit 
vertikaler dreizahliger Deckachse reduziert werden. Die tatsdchliche 
Symmetrie ist nacht dagegen nur triklin; ihre Abweichung von mono- 
kliner Symmetrie mit horizontaler monokliner Achse ist bei hoheren 
Temperaturen jedoch gering. Im weiteren soll nur diese pseudomono- 
kline Symmetrie diskutiert werden. 
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Von den drei monoklinen Punktsymmetrieklassen C,, C,, C,, lassen 
sich die letzten beiden leicht ausschlieBen: Die Symmetrie C 2, St weder 
in Ds, noch in C3, senkrecht zur Achse enthalten. Bei der Symmetrie C, 
kénnten die Bromatkristalle nicht piezoelektrisch in Richtung der pseudo- 
hexagonalen Kristallachse sein; ferner kann nach der Helmholzschen 
Struktur in der Richtung, in der jetzt die monokline Achse gefunden 
wurde, keine zweizadhlige Deckachse, sondern nur eine zweizahlige 
Inversionsachse liegen. Man kann daher die Punktsymmetrie C, als 
gesichert ansehen, d.h. die x"), y'-Ebene (j =1, 2, 3) ist Spiegelebene. 
Diese Symmetrie wurde schon friiher vermutet!, ein Beweis dafiir war 
jedoch noch nicht mdéglich. 


V. Theoretische Deutung 


Die bei der Punktsymmetrie C, geltenden Auswahlregeln fiir strah- 
lende Ubergange®, das daraus folgende Termschema und die Zuordnung 
zu den beobachteten Absorptionslinien sind in der friiheren Arbeit! an- 
gegeben und ausfithrlich diskutiert. 


Die Eigenwerte W, erster Naherung und die Zustande nullter Nahe- 
rung im Kristall sind mit den jetzt von uns verwendeten Bezeichnungen 


(vgl. 4): 
Peer und. *D,): 
Wy 0 (0) Uo = Yy'oo> (1) 
tC round: *D,): 


é = 1 (45 i= 
W,=Kyt|Kia| (# =1) Uy y2 (e 2 Wty Ot" Yr) 
Wy = Koo (“4 = 0) Uy = Py 10 (2) 
7 e { pe pep 
W_,=Kqy— | Ay -4| (4=1) 4y4= y2 (e SD alt Yrs) 
mit : | 
Ay-1 = (Yi, Ay, <)> || as (3) 
und 
Ky, =— §% Koo. (4) 


Da die Terme 7% und *D, nicht aufspalten, lassen sich die Kristall- 
feld-Matrixelemente K,, und |K,_,| fiir die Terme *D, und 7F leicht aus 
den Linienabstanden der griinen und der gelben Gruppe bestimmen. 
Ihre Werte sind in Tabelle 1 und 2 neben der Lage der Schwerpunkte der 


Ubergange zum Teil fiir verschiedene Temperaturen angegeben. 


5 HELLwece, K.-H.: Ann. Phys. (6) 4, 95, 127, 357 (1948). 
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Die Matrixelemente des magnetischen Moments fiir die beim Uber- 
gang 7f,—>5D, absorbierte magnetische Dipolstrahlung berechnen sich 
mit den oben angegebenen Kristallzustanden [Anwendung der Gl. (6) 
in Arbeit* auf §=1] zu: 


M, = (4, M Yoo) =H 8 (1,7) [Lo sin + 99cos 3 = (M,), + (My) 
My = (M%, My, oo) = HB g(v1, 7’ 0) 30 = (M2)o 
i = Se ee 
M_,=(u_1,M Wy’ 00) = Up g (v1, 0) [to COS - —Yo sin? = (M,)_1+(M,)-1 
(uz = Bohrsches Magneton; Yq, jg, 3) = Einheitsvektoren in x"), y, 2()- 
Richtung, 7 =1, 2,3). Beim Ubergang 7, +*D, ergeben sich analoge 
Ausdriicke mit einem anderen Faktor g(y0, y’ 1) une einem anderen Pha- 
senwinkel « Es entsprechen also den Se Mite. lineare 


magnetische Dipole, die um den Winkel — ~ gegen die x)- bzw. y- 


Achse gedreht in der x"), y"-Ebene liegen ee exakt in der 2“)-Richtung. 
Die Dipole stehen senkrecht aufeinander. 


eats! man zur Beschreibung ein anderes Koonin aa 
x, y'), 2/9, das ey Drehung durch den Winkel 6 um die 2")-Achse 


aus dem oi, yi, System hervorgegangen ist, so erhalt man fiir die 
sere tare mu, und uw_, im gestrichenen Koordinatensystem 
| ee ie .(% \ 
{ t{(—-- 6 t crag , 
oi 1S (« \ seat fF Iya). (6) 
=i "a 


Die Matrixelemente des magnetischen Moments werden damit 


M= (1, M’ yp, 00) = = Mp g(y1,y'0) |X0- ae +6) + 99° aatert é)]. (7) 


=il =i 


Die eo eee oat Dipole liegen jetzt um den Winkel - (S$ +6) gegen 
die x’")- baw. y'")-Achse gedreht. “ 

Man sieht daraus: Es gibt ein und nur ein Koordinatensystem, in 
dem aus dem Neigungswinkel der Dipole 1, und M_, gegen die Achsen 
die Phase « des Matrixelements A,_, bestimmt werden kann. Dieses 
Koordinatensystem ist durch die Forderung festgelegt, daB in ihm die 
Figenzustainde «, und w_, die in Gl. (2) angegebene Form haben. 

Das Aufsuchen dieses Koordinatensystems geschieht durch folgende 
Uberlegungen: Man lasse in Gedanken das wirksame Kristallfeld unter 
Beibehaltung des Koordinatensystems von monokliner, aber pseudo- 
hexagonaler zu streng hexagonaler Symmetrie iibergehen*. Dabei wird 


* Die dabei entstehenden Eigenzustande sollen aber weiterhin einer Storung 
durch ein zweizahliges Kristallfeld mit der Achse in 2(i) -Richtung angepaft bleiben. 
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einerseits der magnetische Dipol M, aus Symmetriegriinden in die Rich- 
a der hexagonalen Achse gedreht, wahrend der Dipol M, unverandert 
in 2“-Richtung liegen bleibt. Andererseits wird das Matrixelement Ege’ 
reell, x =0, d.h. bei hexagonaler Symmetrie liegen die Dipole in dem 
gesuchten «"), y), 2(-System parallel zu den Koordinatenachsen. Dar- 
aus folgt, daB neben der 2"-Achse auch die Richtung der hexagonalen 
Achse eine der Achsen (y) des gesuchten Koordinatensystems ist. Die 
dritte Achse (x) ist die zu den beiden vorherigen senkrechte Achse. Die 
Richtung der hexagonalen Achse ]4Bt sich beim Eu-Bromat leicht aus 
dem auBeren Habitus der Kristalle bestimmen, da der Kristallbau und 
die Indikatrix die Abweichungen von der Hexagonalitat kaum erkennen 
lassen, wahrend das wirksame Kristallfeld schon kraftig darauf reagiert. 

Das auf diese Weise festgelegte Koordinatensystem fiir die haufigste 
der drei méglichen Orientierungen der Mosaikbereiche, x™, y, 2% = x, y, z, 
ist bereits in Fig.1 eingetragen. Dort sind ebenfalls die linearen magneti- 
schen Ubergangsdipole gema8 Gl. (5) fiir diese Orientierung einge- 
zeichnet. Dieselben Achsenrichtungen wurden in der fritheren Arbeit 
auch benutzt, um aus der Lage der magnetischen Dipole die Phase « 
zu bestimmen. Die Begriindung fiir die Auswahl gerade dieses Koor- 
dinatensystems war damals jedoch nicht ganz korrekt. 

Die Bestimmung der Kristallfeld-Matrixelemente fiir den Term °D, 
mit /=2 gelingt nicht, da nur zwei Ubergange zu den fiinf Komponenten 
dieses Terms beobachtet werden und daher der Termschwerpunkt nicht 
festgelegt werden kann. Der Schwerpunkt der beiden beobachteten 
Linien und ihr Abstand sind in Tabelle 3 fiir einige Temperaturen auf- 
gefihrt. 

VI. Absorptionsstarke und Linienbreite 
1. Ubergang "Fy *D, 

Die bei der Punktsymmetrie C, geltenden Auswahlregeln® erlauben 
nur die folgenden elektrischen (P) und magnetischen (M) Ubergangs- 
momente (vgl. auch Fig. 6): 


fiir Yy'00 7 “41: (Pr, (Mi)a, (My) | 
fir § Yyo9 > %: (Ex)o» (Fy)o. (M,)o (8) 
fiir Yyo0 7 4-1: (be)eay (MM) eas (A) ay | 
wobei abkiirzend x, y, z fiir x, y, 2 (7 =14, 2, oN geschrieben ist. Die 
zugehorigen Eye oustionskericr dicen seien koa Rs op und die ent- 


sprechenden Absorptionsstarken K?) =fhkP (0) a3, KY =SkE, (9) d3,. 

Sie sind den Quadraten der zugehérigen EMG at Seaeane 
nal und lassen sich im Experiment mit linear polarisiertem Licht leicht 
bestimmen, wenn die folgenden Voraussetzungen erfiillt sind: 
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1. Es bestehen keine festen Phasenbeziehungen zwischen der bei 
jedem Ubergang gleichzeitig erlaubten elektrischen und magnetischen 
Dipolstrahlung, d.h. es gibt keine Interferenz zwischen den beiden 
Strahlungsarten*. Die Giiltigkeit dieser Voraussetzung ist fraglich; die 
im folgenden angegebenen Gleichungen und Zahlenwerte kénnen daher 
fehlerhaft sein. 

2. Die Absorption ist schwach, d.h. der Absorptionsindex ® x ist in 
jeder beliebigen Richtung so klein, daB x? gegen 1 vernachlassigt werden 
kann. Dann breitet sich das Licht (abgesehen von der nachsten Um- 
gebung der optischen Achsen) nahezu wie in einem nichtabsorbierenden 
Kristall aus. Bei den sichtbaren Spektren des Eu***-Ions ist diese Vor- 
aussetzung erfillt. 


Z) zZf) Zz (7) 
(Me)o 
(/ Py ’) oh [P. zZ ) 7 
0) (i) = ee 
ae Se OP 


Fig. 6. Lage der absorbierenden Dipole fiir den Ubergang 7F, —>*D, in einem einheitlichenKristallbereich mit 
den Indikatrix-Achsen +(7), y(), 2G) (j= 1, 2, 3). Ausgezogene Pfeile bedeuten elektrische (P), umrandete 
Pfeile magnetische Dipole (M) 


Da die Richtung der pseudohexagonalen Achse y bei den Bromat- 
Kristallen in unmittelbarer Nahe der optischen Achsen liegt (etwa 3° 
entfernt®), muB weiter gefordert werden: 

3. Das Absorptionsellipsoid** hat eine spezielle Lage relativ zur 
Indikatrix, so daB die Polarisation der in y-Richtung eingestrahlten 
Lichtwelle fiir verschwindende Doppelbrechung, aber endliche Absorp- 
tion die gleiche ist wie fiir verschwindende Absorption, aber endliche 
Doppelbrechung. Das ist, wie man leicht einsieht, fiir die drei Linien 
des behandelten Ubergangs tatsachlich der Fall. 

Zusatzlich soll noch vorausgesetzt werden: 

4. Die Absorptionskonstante k oder die Schichtdicke d des Kristalls 
ist so klein, daB k?d?<1 ist*** und daher die Reihenentwicklung der 


* Da sich die Phasenbeziehungen bisher nicht berechnen lassen, miiRten sie 
aus dem Experiment bestimmt werden. Das wiirde aber die Zahl der Unbekannten 
weiter vergréBern. 

** Dabei ist vom Mittelpunkt aus in jeder Richtung die GréBe von n|V2% fiir 
die im Kristall in der entsprechenden Richtung schwingende Welle aufgetragen. 

*** Das ist nur bei einigen Aufnahmen nicht erfiillt und dann auch nur in der 
direkten Umgebung der Linienmaxima, deren Beitrag zur Absorptionsstarke 
weniger als 10% ausmacht. 

° Vgl. auch fiir das folgende z.B, Sztvessy, G.: Kristalloptik. In Handbuch 
der Physik, Bd. XX, S. 635ff. Berlin: Springer 1928. 


} 
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Exponentialfunktion e~** nach dem zweiten Glied abgebrochen werden 
kann. 

Man erhalt dann auch bei einem mosaikartigen Aufbau des Kristalls 
geschlossene Formeln fiir die Absorptionsstirken in den einzelnen Spek- 
tren (die Formeln und ihre Herleitung werden im Anhang, Abschn. VII 
angegeben), mit denen sich die Absorptionsstarken der einzelnen Dipol- 
komponenten aus den experimentellen Werten leicht berechnen lassen. 

Fir den hier behandelten Ubergang 7A,>5D, ergaben sich so bei 
83 “K aus einer groBen Anzahl von Aufnahmen durch photographische 
Photometrie’ die folgenden Absorptionsstirken: 


Mae ae AVR = = Ven Wasi telaats rex || aye -P 
ee yt iy EM RM ee. RE eR | RP 5 
J R(v) dv B2,2 7,2 39.4, 16,8 5,2 13,5, 10,3 cm 


Der Bruchteila der absorbierenden Eu-Ionen, die in um + 60° 
gedrehten Bereichen sitzen, ergibt sich [vgl. Gln. (18) und (20) im An- 
hang| aus dem Verhaltnis der Linienanteile in den beiden Spektren bei 
S||v. Dieses Verhaltnis lag bei den verschiedenen Aufnahmen zwischen 
4,5 und 1,4. Nimmt man an, daB etwa 90% des Kristallvolums* durch 
Mosaikbereiche ausgefiillt wird, deren Ausdehnung in y-Richtung gleich 
der Dicke des Kristalls ist, so folgen daraus Werte fiir a zwischen 0,20 
und 0,50. Das bedeutet, daB 20 bis 50%, im Mittel 35% des Volums 
eines Kristallsektors von nicht richtig orientierten Bereichen einge- 
nommen wird. 

Fiir die Phase « des Matrixelements A,_, des Terms °D, gilt nach 
Gl. (5) die Beziehung: 


7M M 
2g & (My)i oe = Ky, -1 = Ket = Pires 
tg vi Ve. a eel er TELE eS (10) 


2a MA) ae i RG Ke a OR a 


Hieraus folgt mit den MeBergebnissen, Gl. (9), bei 83 °K der Wert 
a/2 = +25,3° mit Schwankungen von +1,5°. Die Temperaturabhangig- 
keit von «/2 verlauft etwa so, wie sie in der fritheren Arbeit? in Fig. 13 
durch die ausgezogene Kurve dargestellt ist («/2 wird dort # genannt). 
Bei 201 °K ist «/2 = +(21,6+1,5)°**. 

Die Gesamtabsorption des Ubergangs 74)>°D,, die bei einer festen 
Temperatur in den Spektren verschiedener Strahlungs- und Polarisations- 
richtung etwa gleich groB ist, nimmt mit sinkender Temperatur zu. 


* Dieser Wert laBt sich aus dem Verhalten der Kristalle zwischen gekreuzten 
Nikols abschatzen. — Warum iiberhaupt eine solche Aussage n6tig ist, wird im 
Anhang erlautert. 

*k Die Phase x wurde bei 201 °K unabhangig noch einmal aus dem Zeeman- 
Effekt der Linien berechnet. Die Ergebnisse der beiden Methoden stimmen im 
Rahmen der MeBgenauigkeit iiberein. Vgl. KAHLF, H.G.: Z. Physik 155, 145 (1959). 

7 Vgl. HeLiwece, K.-H., u. H.G. Kane: Z. Physik 129, 62 (1951). 
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Mittlere Werte fiir die genau vermessenen Spektren sind in Tabelle 4, 


Spalte 5 aufgefiihrt. Da das Kristallfeld in der betrachteten nullten 
Naherung nur auf die Polarisation der magnetischen Dipolstrahlung, 


Tabelle 1. Ubergang 7F, >°D, des Europium-Bromats 


1 2 | 3 4 5 6 7 
| | Gesamt- = tensa -1 
Temperatur Seige cane. | Kylhe |Kya|/he absorption * Bebe a 
in °K eh i | in cm™ in cm SRW) ae H, H, 
in cm-? 2a, 
| if 
| | 
290,0 19019,48 | 1,11 4,73 35,6 1,93 2624 
273,0 OOS || as 4,74 Bio sys 2,01 
250.00 1 1 90NG. 37 |e OO 4,75 37,6 1,49 1,76 
232,08 wile OYONG; SO do O4. 4,77 39,0 1,36 | 4,64 
214,0 ON ONIG iS, || BIRKS 4,78 39,3 1,24 1,49 
2000 19 O14 8 Omni ete Cd 4,79 41,3 1,14 1,38 
186,0 | 19014,23 | 41,00 4,80 42,3 1,05 1,29 
7A Soe | ee 19013,545 1) 0,09 4,82 43,0 0,99 1,21 
156,0 19012,89 | 0,98 4,83 44,3 0,93 1,14 
147,5 | 19012,54 | 0,97 4,83 45,7 | 0,914 Behe 
83,0 | 19010,56 | 0,80 4,92 50,0 1,50 1,44 
78,0 19 010,42 OF735 4,99 51,7 1,64 ey 
73,0 19010,26 | 0,66 5,07 53,0 1,81 1,76 
68,5 19010,15 | 0,60 5,12 55,0 2,05 2,01 


Tabelle 2. Ubergang 7F, +°D, des Europium-Bromats 


1 | 2 : 4 5 6 
Schwerpunkt - - Gesamt- . Halbwerts- 
Temperatur Roe ibee Ba Ki4/a&c K,_,|/he absorption * breite® 
in °K eek Sees | in cm incm * rR(p) add Pea 
ICM J R( ) in cm 
| | in cm7? 
| | 
290,0 16886,0 | 7,8 2557 | 16,9 1555 


1 Zugleich Schwerpunkt des Terms °D,. 

» Mittelwert fiir die Spektren verschiedener Polarisations- und Strahlungs- 
richtung, 

* Hy bedeutet die Halbwertsbreite der Linien 0 und —1, H, die der Linie 1 der 
Fig. 1. 

4 Mittelwert fiir die drei Linien des Ubergangs. 


nicht auf ihre Gesamtintensitat wirkt, kann eine Anderung der Gesamt- 
absorption nur durch eine veranderte Intensitat der elektrischen Dipol- 
strahlung hervorgerufen werden. Die Zunahme der Gesamtabsorption 
von Zimmertemperatur bis 83 °K ist etwa genau so groB wie der Anteil 
von elektrischer Dipolstrahlung an der Gesamtabsorption bei 83 °K 
(beides 230%). Daher kann bei Zimmertemperatur kaum noch elek- 
trische Dipolstrahlung vorhanden sein. Eine Trennung in die einzelnen 
Anteile ist hier aber wegen der grofSen Linienbreiten nicht méglich. 


| 
i” 
| 
| 
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Die Halbwertsbreiten der Linien, die aus den Photometerkurven ent- 
nommen und auf Spaltbreite null korrigiert wurden, sind in Tabelle A's 
| Spalten 6 und 7 fiir verschiedene Temperaturen angegeben, und zwar 
als H, fiir den Ubergang Yoo >, Linie 1, und als H, fiir die beiden 
anderen Uberginge, Linien 0 und —1 der Fig. 4. a 


2. Ubergang *F, +*D, 

Bei diesem Ubergang sind dieselben Dipolkomponenten erlaubt wie 
beim Ubergang 7, >°D,. Eine experimentelle Bestimmung der einzelnen 
Komponenten war jedoch nicht méglich, da die Linien zu breit und ihre 
Absorptionskonstanten zu klein sind. Es wurden daher nur die Gesamt- 
absorption des Ubergangs und die Halbwertsbreite der Linien bei 
Zimmertemperatur bestimmt (s. Tabelle 2). 


3. Ubergang "kk ®D, 
Bei der Symmetrie C, sind fiir die beiden beobachteten Ubergange 
die folgenden Dipolkomponenten erlaubt: 


Fiir den Ubergang mit der kleineren Wellenzahl: 
Wr’ 00 7 Uo: (ENG: (Bo (11a) 
und fiir den Ubergang mit der gréBeren Wellenzahl: 


Yy700 7 “1: eee (11b) 


Tabelle 3. Ubergang *F, >°D, des Europium-Bromats 


4 2 | 3 4 5 
| = cee 
c i tand der beiden Gesamtabsor tion ! ; ‘ 
Temperatur Se rereaen are oe tann Linien | f k(d ) Fr Haake sae 

ES in cnr * in cm? in cm-2 
290,0 21495,20 0,18 30,3 | 1,74 
273,0 21494,23 0,18 30,2 1,56 
250,0 21 492,98 0,16 Sigil! cys 
232;0 21 492,10 0,18 3255 1,20 
214,0 21 491,13 0,20 32,8 1,05 
200,0 21 490,46 0523 3351 | 0,93 
186,0 21 489,79 0,20 34,0 0,88 
AAS 21 489,09 0,25 34,6 0,81 
156,0 21 488,40 0,30 35,0 0,74 
TALS) 21 488,05 0,25 35,1 OA 

83,0 21 485,98 0,40 36,2 0,76 

78,0 21 485,83 0,45 37,4 0,85 

73,0 21 485,68 0,45 3974 1,10 

68,5 21 485,56 0,50 41,7 150 


1 Mittelwert fiir die Spektren verschiedener Polarisations- und Strahlungs- 


richtung. 
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Ihre Absorptionsstarken ergeben sich aus den Messungen bei 83 °K in 
der oben ausfiihrlich beschriebenen Weise zu: 


IE Ul aden KE 
a | x,0 : y,0 = z,1 (42) 
fk) dy | 8272 10,8 | 39,7 cm™? 


Die Gesamtabsorption nimmt auch bei diesem Ubergang mit sinken- 
der Temperatur zu. Ihre GréBe ist in Tabelle 3, Spalte 4 fiir einige Tem- 
peraturen angegeben. Die Halbwertsbreiten der Linien (Spalte 5 der 
Tabelle 3) lieBen sich nur ungenau bestimmen, da die Trennung der 
Photometerkurven in die einzelnen Linienanteile bei dem sehr kleinen 
Linienabstand nur recht fehlerhaft gelang. 


Mein besonderer Dank gilt Herrn Professor HELLWEGE fiir haufige wertvolle 
Diskussionen. 


Anhang 
VII. Absorption in Mosaikkristallen 


Der einzelne Kristallsektor ist aus mehr oder weniger groBen Bereichen auf- 
gebaut, deren Indikatrix-Achsen #(/) und 2(?) (j= 1, 2, 3) jeweils durch + 60° um y 
gedreht liegen (vgl. Fig. 4). Der Kristall werde mit unpolarisiertem Licht parallel 
zur pseudohexagonalen Achse v durchstrahlt, 


1. Die Ausdehnung der einzelnen Bereiche in y-Richtung sei gleich der Schicht- 
dicke d des gesamten Kristalls in dieser Richtung. Dann laufen unter der Voraus- 
setzung 3 des Abschn. VI durch die richtig orientierten Bereiche des Kristalls zwei 
linear polarisierte, parallel x, 2“ schwingende Wellen, deren Strahlungsleistungen 
hinter dem Kristall 


(13) 


betragen, wenn J (0) die Strahlungsleistung des auffallenden unpolarisierten Lichts 
und k,,k, die Absorptionskonstanten der parallel x), z™ schwingenden Welle 
bedeuten. Ein hinter dem Kristall stehender, parallel 4 = % und 2) =z analy- 
sierender Kalkspat andert die Wellen nicht, legt sie nur raumlich auseinander. 


Fir die beiden um +-60° verdrehten Orientierungen der Kristallbereiche 
(#, 2 oder x), 2), Fig. 4) werden dagegen die Strahlungsleistungen hinter dem 
weiterhin parallel x,  analysierenden Kalkspat 


LO) ae : 3 
1%) (4), = (0) (, eked, 3 y—hed 
2 Wea 4 (14) 
I(0) /3 , , 
1% (d), = a (2 evked y 1 ented). 
Die um + 60° gedrehten Bereiche sollen vom gesamten durchstrahlten Kristall- 
volum den Bruchteil a einnehmen. Dann erhalt man unter Ausnutzung der Vor- 
aussetzung 4 des Abschn. VI fiir die von Kristall und Kalkspat durchgelassene 
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Strahlungsleistung schlieBlich die Beziehung 


fase 2) p-ll— 24) ket dak, 
15 
tee T(0) paket tayaad | (15) 


2 


Durch eine logarithmische Anzeige liefert das Experiment direkt die Absorp- 
tionskonstanten, z.B. 


1 I(d), 3 3 

=A AY | See ee (ee ee ae 

7 "(20 (1 i a) hy + = Gkege (16) 
2 

An Hand der Fig. 6 erkennt man leicht, da® 


ee dv = {KY + KF} 
1 
fr.@), av = {KM + KE} we 


ist. Damit erhalt man fiir die Absorptionsstarken in den beiden Spektren die 
Ausdriicke: 


SI v, El] x: {5 a(KN a+ KE} “7 {(1 — =a) (Kn + KE) sy 
+4 


a) (oa ae es —1) )} =e 


=a ( (Kus + KE» 
st a \ 
Sl|v, Ile: {(1 ¢ (Kao + Kea)p + 


+{{1- ra © a) (Kya + Kp »}. 


2. Die Ausdehnung der einzelnen Kristallbereiche in y-Richtung ist so klein, 
daB das Licht beim Durchstrahlen eines Kristallsektors in dieser Richtung jeweils 
zwei verschieden orientierte Bereiche durchlaufen mu. Es sind verschiedene Falle 
zu unterscheiden: 

a) Der erste Kristallbereich (Dicke d,) liege mit seinen Indikatrix-Achsen in 
x4, 22_ oder x®), z®-Richtung, der zweite (Dicke d,=d—d,) in x, 2-Richtung. 


Dann erhalt man hinter dem parallel v, z analysierenden Kalkspat die Strahlungs- 
leistungen: 


[23+ (d, + dy), = aes ae BE de > aa eka de 
uf 1 (19) 
TERM (gc d,\, = AU (= pe ae i ee) e he ds 


b) Wird die Reihenfolge der Kristallbereiche vertauscht, ergeben sich ganz 
ahnliche Formeln, die jedoch noch ein Zusatzglied enthalten, das bedingt ist durch 
die vom zweiten Kristall erzeugte Phasendifferenz zwischen den Feldstarken der 
parallel #®, 2? bzw. x®, z® schwingenden Wellen®. 


8 Vel. hierzu ALEXANDER, H., u. V. SEMJONOW: Optik 14, 256 (1957). 
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c) Der Fall, da& zwei ,,falsch orientierte“‘ Bereiche hintereinander liegen, wird 
sehr unwahrscheinlich sein, da das Gesamtvolum der falsch orientierten Bereiche 
nur klein sein soll. Dieser Fall kann daher ohne grofen Fehler ganz fortgelassen 
werden. 

Im Realkristall werden an vielen Stellen zwei Kristallbereiche hintereinander 
liegen, die die verschiedensten Schichtdicken haben. Mittelung tiber diese Falle 
bedeutet, daB das unter b) diskutierte Zusatzglied wegfallt, andererseits daB (mit 
der Voraussetzung 4 des Abschn. VI) den falsch orientierten Bereichen eine mittlere 
Dicke d, = ad und den richtig orientierten Bereichen eine mittlere Dicke d= (1—a)d 
zugeschrieben werden kann. Da die Falle a) und b) gleich haufig vorkommen, ergibt 
sich schlieBlich fiir die Absorptionsstarken in den beiden Spektren: 


Slly. Ell (2+ Poa) KY + KPa} + 
13 9 z 3 = rll i 
+ {Ge Ga 7) at RE} + Gg + ay 8) eat Realy 
pats | (20) 
Slly, Elle: {( sea) (KY_,4+K2_y} - 
3 9 ¢ z p's: >i - 
+ { 2+ <a) (KM, + KE» - { = — 7a) (Kua + KE}. 


3. Ein Aufbau der Kristallsektoren aus drei oder mehr Schichten wird so 
selten vorkommen, da dieser Fall nicht weiter diskutiert werden soll. 

4. Bei Einstrahlung parallel ¥ oder z erhalt man fiir die Absorptionsstarken 
in den einzelnen Spektren ahnliche Ausdriicke wie Gln. (18) und (20). 

Das Experiment liefert aus der Flache der Photometerkurven der verschiedenen 
Spektren die in geschweifte Klammern gesetzten Ausdriicke der Gln. (18) und (20) 
und der entsprechenden Gleichungen des Falls 4. Daraus lassen sich ohne Schwie- 
rigkeiten die Absorptionsstarken der einzelnen Dipolkomponenten und die Gré8e 
von a berechnen, die in Abschn. VI, z.B. in Gl. (9), angegeben sind. 
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Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Zeeman-Effekt des dreiwertigen Europiums 
im Europium-Bromat* 


Von 
H.G. KAHLE 
Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 2. Februar 1959) 


Der Zeeman-Effekt des sichtbaren Absorptionsspektrums wird bei 201 °K mit 
hoher Auflésung untersucht. Die beobachteten Linienverschiebungen lassen sich 
durch eine Stérungsrechnung erster Naherung mit dem bei dieser Temperatur 
pseudomonoklinen Kristallfeld und dem Aauferen Magnetfeld als Stérung des 
Eu-lons vollstandig beschreiben. Aus den Zeeman-Verschiebungen wird die Phase 
eines komplexen Matrixelements des Kristallfeldes bestimmt. Die g-Faktoren der 
angeregten Terme °D, und °D, werden zu g=1,46+0,035 bestimmt. Durch den 
Zeeman-Effekt wird der mosaikartige Aufbau des Eu-Bromats vollauf bestatigt. 


I. Einleitung 

In der vorhergehenden Arbeit! wurde aus dem Absorptionsspektrum 
des Europium-Bromats auf einen mosaikartigen Aufbau der Kristalle 
geschlossen, der sich relativ deutlich auch schon beim Betrachten der 
Kristalle zwischen gekreuzten Nikols zeigt. Diese Mosaikstruktur mu8 
sich aber auch im Verhalten der Spektren im auBeren Magnetfeld wider- 
spiegeln. Deshalb wurde der Zeeman-Effekt des Europium-Bromats 
untersucht. 

II. Experimentelles 


Es wurde dieselbe spektroskopische Aufnahmetechnik wie bei einer 
friiheren Untersuchung? verwandt. 

Die Temperatur des Kiihlbades wurde durch einen Kompromif 
zwischen den folgenden, sich widersprechenden Forderungen festgelegt. 
Eine méglichst tiefe Temperatur war nétig, um scharfe Absorptions- 


_linien und damit hohe MeBgenauigkeit zu bekommen; eine hohe Tempe- 


ratur, um die Abweichungen des elektrischen Kristallfeldes von der bei 
hdheren Temperaturen angendherten monoklinen, theoretisch leichter zu 
behandelnden Symmetrie klein zu machen. Als Kiihlfliissigkeit wurde 
daher Pentan verwandt, das in einem geschlossenen Kreislauf zirkulierte 


* Teil einer Darmstadter Habilitationsschrift. 

1 Kanie, H.G.: Z. Physik 155, 129 (1959); im folgenden als I zitiert. 

2 HELLWEGE, K.-H., U. JOHNSEN, H.G. KAHLE u. G. ScHaacK: Z. Physik 
148, 112 (1957). 
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und in Warmekontakt mit fester Kohlenséure stand. Es stellte sich 
dabei am Ort des Kristalls eine Temperatur von 201 °K ein, die ohne 
weitere Regelung auf Bruchteile eines Grades konstant blieb. 


III. Experimentelle Ergebnisse 


Die beiden im sichtbaren Spektralgebiet liegenden, scharfen Ab- 
sorptionsgruppen zeigen einen stark von der Richtung des duBeren 


Di/y 


Dly Cy 


ESS GSES 


3:70* 0e . RB 
SESS SAA 


Gly Al V Gly Hily 
Fig. 1 Fig. 2 


Fig. 1. Zeeman-Effekt des Ubergangs 7/,—>*D, im Magnetfeld parallel zur pseudohexagonalen Achse y. Die 
Spektren wurden an einem Sechsling-Kristall aufgenommen, d.h. es wurden mehrere Sektoren gleichzeitig 
durchstrahlt. T= 201 °K. Photographisches Positiv. Schichtdicke 0,6 mm, Wellenzahlen wachsen nach 
rechts, Es bedeuten: S Strahlvektor, § magnetischer Vektor der eingestrahlten, linear polarisierten 
Lichtwelle 


Fig. 2, Zeeman-Effekt des Ubergangs 7/\—>5D, bei || y. Darstellung wie in Fig. 1. © ist der elektrische 
Vektor der eingestrahlten Welle 


Magnetfeldes abhangigen Zeeman-Effekt. Streng lineare Effekte sind 
theoretisch nicht zu erwarten® und werden auch bei keiner Magnetfeld- 


richtung beobachtet. Wenn das Magnetfeld H parallel zur pseudo- 
hexagonalen Kristallachse y liegt (x, y, 2 wie in Fig. 1 der Arbeit I), 


3 HELLWece, K.-H.: Z. Physik 127, 513 (1950). 


Je 
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gehen jedoch die Linienverschiebungen mit wachsender Feldstirke baid 
asymptotisch in den linearen Zeeman-Effekt tiber, den die Eu-Ionen 
bei streng hexagonaler Symmetrie im achsenparallelen Magnetfeld zeigen 


wiirden (vgl. ?). Fig. 1 und 2 geben die Spektren fiir H\y, Fig. 3 und 4 
die daraus bestimmten Verschie- 
bungen der Kristallfeldkompo- 
nenten der Elektronenterme als 
Funktion der Magnetfeldstarke 


IZ 


4 


19 


H 
4 4 ak 
7-10" 2:10" 3-10" Oe 1-10 2:10 3-10" Oe 
Fig. 3 Fig. 4 


Fig. 3. Verschiebungen der Termkomponenten von °D, im Magnetfeld parallel zur pseudohexagonalen Achse y. 
T =201 °K. Die eingezeichneten Kurven sind die nach Gl. (9) mit g= 1,46 berechneten Verschiebungen fiir 
cos « =0,75 (ausgezogene Kurven) und fiir cos « = 0,65 (gestrichelte Kurven) 


= 
Fig. 4. Verschiebungen der Termkomponenten von °D, bei H||y. T=201 °K 


wieder. Der Grundterm 7/ und die Schwerpunkte der iibrigen Terme 
bleiben im Rahmen der MeBgenauigkeit unbeeinfluBt. 

Da ein von auBen angelegtes Magnetfeld die Symmetrie des Systems 
verdndert, werden auch die aus der Symmetrie folgenden Auswahlregeln 
fiir strahlende Ubergange abgedndert. In Fig.1 sieht man, daB die 
mittlere Linie der Gruppe, die ohne Magnetfeld streng polarisiert im 
Spektrum § | y auftritt, bei den gréBten Feldern auch im Spektrum 
§||v erscheint, und zwar mit etwa der gleichen Starke wie die linke, 
langwellige Linie der Gruppe. = 
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Wenn das Magnetfeld senkrecht zur Kristallachse liegt, verschieben 
sich die Linien nur wenig mit wachsendem H. Beim Ubergang “Fy >°D, 
erkennt man aber an den Originalaufnahmen, daB die Linien in den 
beiden orthogonal polarisierten Spektren, die bei der Magnetfeldstarke 
null exakt dieselbe Lage haben, eine mit wachsender Feldstarke zuneh- 
mende Versetzung gegeneinander haben. Man mu8 daher zwei Sorten 


~ 


v 
cm 
19021,5 
21,0 
20,5 
19011, 0 
| H 
| See SS eee 
7-10* 2-104 3-10* Oe 7-10" 2-10" 3-704 
Fig. 5 Fig. 6 


Fig. 5. Verschiebungen der Termkomponenten von °D, bei H||\*. T=201°K. Die Kreise entsprechen 

den MeBpunkten fiir die Hauptanteile der Linien, die Dreiecke denen fiir die schwachen Anteile im anders 

polarisierten Spektrum, Die eingezeichneten Kurven sind die in Abschn. IV, 1b berechneten Verschiebungen 

fiir die richtig orientierten Mosaikbereiche [Gl. (15), ausgezogene Kurven] und fiir die um + 60° gedrehter 
Bereiche [Gl. (16), gestrichelte Kurven] 


aes 
Fig. 6. Verschiebungen der Termkomponenten von *D, bei H||z. T=201 °K. Darstellung wie in Fig. 5 


von Eu***-Ionen auf zwei verschiedenen Gitterplatzen annehmen, die 
zwar ohne Magnetfeld gleichwertig sind, die bei endlichen Magnetfeld- 
stirken aber verschieden werden. Derartige Gitterplitze sind gerade 
bei dem in der Arbeit I (Abschn. III) beschriebenen Mosaikaufbau der 
Kristalle méglich. In Abschn. IV,1 wird gezeigt, daB die mit dem friiher 
entwickelten Modell berechneten Komponentenverschiebungen in guter 
Ubereinstimmung mit den Beobachtungsergebnissen sind. Damit ist 
ein weiterer Beweis fiir den Mosaikaufbau der Kristalle erbracht. 
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Die GréBe der Linienversetzungen wurde aus den Photometerkurven 
nach dem Trennen in die einzelnen Linienanteile bestimmt: sie liegt 
gerade auBerhalb der MeBfehlergrenzen. Die daraus folgenden Ver- 


schiebungen der Kristallfeldkomponenten sind in Fig. 5 fiir H |x und in 


Fig. 6 fiir H||z als Funktion der magnetischen Feldstarke angegeben. Bei 
der gréBten verwendeten Feldstarke von H ~32000 Oe sind die Ver- 
schiebungen zwischen den beiden Ionensorten von der GréBenordnung 
OMvcmir: 

Die beiden Linien des Ubergangs 7,>*D, zeigen im Magnetfeld 
senkrecht zur pseudohexagonalen Achse y nur einen kleinen, rein qua- 
dratischen Zeeman-Effekt, der fiir beide Linien und fiir alle Richtungen 


Hiy dieselbe GréBe von etwa — 2,8-107 cm/Oe? hat. 


IV. Theoretische Deutung 
Die theoretische Behandlung des Problems schlieBt sich an die in 
einer friiheren Arbeit? verwendete Darstellung an. 
Der Hamilton-Operator des gestérten Problems lautet 
KH =H, +KH+ HH? (1) 
mit dem Operator %, des freien Ions, dem Kristallfeldoperator # und 
dem Operator #? der paramagnetischen Zusatzenergie. Da die Punkt- 
symmetrie des Kristalls am Ort der Eu***-Ionen bei der im Experiment 
verwendeten Temperatur von 201 °K in ausreichender Naherung als C, 


angesehen werden kann (vgl. Arbeit I), erhalt man z.B. bei einem Term 
mit J =1 (°D,) fir # den Ausdruck 
eee pie oe Aree Pare (2) 

Die Matrixelemente von #% mit den yw, ;,,, die in der ersten Naherung 
der Stérungsrechnung nicht verschwinden, sind z.B. in* angegeben. 
Die Matrixelemente von #? sind in ? aufgefiihrt. Damit lassen sich die 
Sakulardeterminanten fiir die verschiedenen Terme sofort hinschreiben. 

Bei J =0 (‘Ff bzw. ®D,) wird der Term weder durch das Kristallfeld 
noch durch das Magnetfeld beeinfluBt. 

Im Fall J =1 (§D,) gilt 


Kut éépH,-W — yg sol ae 
— —— up, Koo —W east =0 (3) 
KP, - yg bots Ky, — ge H,—W 
d 


4 HELLWEGE, K.-H., u. H.G. Kaute: Z. Physik 129, 62 (1951). — Der Ope- 
trator # wird dort V genannt. 
Z. Physik. Bd. 155 10b 
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und im Fall J =2 (®D,) verschwindet die Determinante (4): 


Kogt2tugiaWw . =¢itplt. Kes 0 ean 
— 8p, Kyte ee H,-W V8 up Ht Ky 0 
K%o V8 guyH, Koo W V8 gut Koo 
0 Kes =F guieHa Kir fee ,-W  -g pple 
KE 5 0 K%o —8é@pH, Ky.-2gugH,-W 


Dabei ist g der Landésche g-Faktor des betreffenden Terms, jug das Bohr- 


sche Magneton und 
H, =H, -- tH, = Berets (5) 


Ll. Term:2D, 


Aus der Sakulardeterminante (3) folgt mit der allgemein giiltigen 
Beziehung?># 
Figo — Fay (6) 
und mit 
Ky4= |K,_,| a (7) 
die Gleichung dritten Grades 


—W + (3.K?, + |K,_,|? + (gupH)?} W—2K3, + 2K,,|K,_,|? + 7 
+ Kyi {2 (gue H,)? — (gH ,)?} +|Ky_,| cos(« + 2¢) (gupH ,)?=0, 


deren Lésungen W, mit k =1,0, —1 die vom Termschwerpunkt gerech- 
neten Energien der Aufspaltungskomponenten des Terms ergeben. 

a) Magnetfeld parallel zur pseudohexagonalen Kristallachse (Hy). In 
diesem Fall erhalt man mit H,=0, H, =H, py =a/2 als Lésungen von 
Gl. (8) nach dem Newtonschen Naherungsverfahren 


Wi a Rig iy 4) Soe rae 


a5 Ky, Ets [Aaa] 


ie seen Ty 
W aad fies 2 W, ae (9) 


—1 


1 tae tceme a1 fq 3(Kii+1K—al) (1—cosa)) /, : 

ie 5) \oKu | Ayal) +44 oe eee - 
Da die Matrixelemente des Kristallfeldes aus der Termaufspaltung ohne 
Magnetfeld bekannt sind (Ay,/hc=1,01 cm™, |Ky_,|/hc =4,79 cm) 
und da der g-Faktor des Terms auf andere Weise (vgl. Abschn. IV,1 4) 
zu g=1,46 + 0,035 bestimmt werden kann, kénnen die Gln. (9) zur 
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Festlegung der Phase « benutzt werden*. Die beste Ubereinstimmung 
mit den experimentellen Ergebnissen liefert der Wert 


cosa = 0,75 +0,025; a =+(41,4 +2,1)°, (10) 


wobei das Vorzeichen von « offen bleibt. Die berechneten Verschiebun- 
gen der Termkomponenten fiir diesen Fall sind in Fig. 3 durch die aus- 
gezogenen Kurven dargestellt. Die gestrichelten Kurven gelten fiir 
cos =0,65; x =+49,4°. Sie mégen die Genauigkeit des Verfahrens 
veranschaulichen. 

Aus der Intensitat der magnetischen Dipolstrahlung beim Ubergang 
7I, > °D, folgt bei 201 °K ein Wert von « = + (43,2 +3,0)° (vgl. Arbeit I). 
Die beiden Werte stimmen innerhalb der Fehlergrenzen iiberein, ob- 
gleich der letzte Wert, wie in Arbeit I behandelt, systematische Fehler 
enthalten kann. 

Nach dem in Arbeit I, Abschn. III, entwickelten Modell fiir den 
Mosaikaufbau der Kristalle liegen die y"-Achsen (j =1,2,3) der Indikatrix 
fiir die drei méglichen, um 60° gegeneinander gedrehten Orientierungen 
der Mosaikbereiche parallel zueinander und parallel zu y. Das auBere 
Magnetfeld liegt in dem behandelten Fall also fiir alle Mosaikbereiche 
des betrachteten Sektors und damit aber auch fiir die Mosaikbereiche 
der anderen, um 60° gedrehten Sektoren in der gleichen Richtung. Die 
energetische Lage der Termkomponenten mu8 daher fiir simtliche Eu- 
Ionen gleich sein, wie es im Experiment tatsachlich beobachtet wird. 

Da nach Anlegen des Magnetfeldes parallel y keine zweizahlige 
Symmetrie mehr vorhanden ist, ergeben sich die Eigenzustaénde w, 
(k=1,0, —1) nullter Naherung als Linearkombinationen aller drei 
Eigenzustande y,, 4 (M=1, 0, —1) des freien Ions 


cea ayo oP —t 2% Yr0— 6 Yaa} (11) 
ae V, _ &UpH cos By (12) 
DG aot W, 
und . 
Ky, + K,_1—-W,= |Kay “nlse tte W,| gee (13) 


V, beschreibt die Konkurrenz zwischen dem auBeren Magnetfeld und 
dem inneren elektrischen Kristallfeld. 

Die berechneten Werte** der Phasenwinkel §, und der GréBen ¥;, als 
Funktion der Magnetfeldstarke sind in Fig. 7 und 8 aufgezeichnet. Ihre 
anschauliche Bedeutung wird aus dem folgenden klar. 


* Man beachte die ausfiihrlichen Diskussionen tiber die Auswahl des Koordi- 


natensystems in Abschn. V der Arbeit 1 
** Dazu wurden die W, bei groBen Magnetfeldstarken nicht aus Gl. (9) bestimmt, 


sondern aus Gl. (8) numerisch berechnet. 
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Mit den Eigenzustanden (11) und dem Eigenzustand y,/99 fiir ia 
erhalt man die Matrixelemente M, (k=1,0, —1) des magnetischen 


780° ] [ ihe is 


150° 


720° 


90° 


60° 


17° WD So etgrtisniay 5 vi gF SoePF Oe 
Fig. 7. Neigungswinkel der elliptischen magnetischen Dipole des Ubergangs 7F,—>*D, im Magnetfeld parallel 
zur pseudohexagonalen Kristallachse y (Winkel zwischen den Normalen der Dipolellipsen und der y-Richtung) 


Moments fiir die beim Ubergang *F, +*D, absorbierte magnetische Dipol- 
strahlung (vgl. Abschn. V der Arbeit I) 


4; 0) é. * sively 
M, = (Uz, M py oo) = — a a ~{cosBy-To— sin By: Note’ 2 Vaso}; (14) 
k 


Ue Oe 5 oe 5 70° ~—s-_ 2-70 0e 


Fig. 8. Achsenverhiltnis der elliptischen magnetischen Dipole des Ubergangs 7R,—>*D, im Magnetfeld parallel 
zur pseudohexagonalen Kristallachse y 


wobei Yo, Yo, §9 die Einheitsvektoren in Richtung der Indikatrix- 
Achsen x), y, 2 (7 =4, 2,3) im einzelnen Mosaikbereich bedeuten. Es 
entsprechen den einzelnen Ubergiangen fiir endliche Magnetfelder also 
elliptische Dipole. Die Lagen der Ellipsen im einzelnen Mosaikbereich 
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des Kristalls werden durch die Winkel B, gegeben (Winkel zwischen den 
Normalen der Ellipsen-Ebenen und der Magnetfeldrichtung), die Achsen- 
verhaltnisse durch die GréBen V,. Fiir eine mittlere Feldstirke ist die 
Lage der Dipolellipsen in Fig. 9 skizziert. Der Drehsinn, in dem die 
Ellipsen durchlaufen werden, ist durch Pfeile markiert; er gilt, wenn 
die Magnetfeldrichtung in die positive y-Richtung weist. Die im Ex- 
periment beobachteten Linienintensitaten sind den Quadraten der 
Dipolkomponenten proportional. Die Gesamtintensitat der drei Uber- 
gange bleibt unabhangig von der Magnetfeldstarke und isotrop. 


Mg 


Fig. 9. Form der absorbierenden magnetischen Dipole des Ubergangs 7F,—>*D, im Magnetfeld parallel zur 

pseudohexagonalen Kristallachse y fiir einen einzelnen Mosaikbereich des Kristalls. «7, y, 2 sind die 

Indikatrix-Achsen des Kristallbereichs (j = 1, 2, 3). y® liegt parallel y. Die einzelnen Dipole sind in der 

Reihenfolge nebeneinander gezeichnet, wie sie bei nach rechts wachsenden Wellenzahlen im Spektrum 
erscheinen wiirden. Die Dipole fiir H—>0 sind strichpunktiert eingetragen 


Obwohl beim Ubergang 7h->*D, ein gewisser Anteil elektrischer 
Dipolstrahlung enthalten ist (etwa 15 bis 20% der Gesamtabsorption, 
vgl. Arbeit I), die sich theoretisch nicht so leicht erfassen ]aBt, sieht 
man die qualitative Ubereinstimmung der experimentellen Ergebnisse 
mit den Rechnungen. Die y-Komponente des Ubergangs M, z.B. er- 
scheint bei Einstrahlung senkrecht y im Spektrum §]||y, Fig. 1, mittlere 
Linie, bei wachsendem Magnetfeld mit zunehmender Intensitat. Bei 
30000 Oe soll sie theoretisch etwa 15% der Intensitaét haben, die der 
Ubergang im Spektrum § | y bei der Magnetfeldstarke null zeigt. Etwa 
derselbe Wert folgt aus den Beobachtungen. 


b) Magnetfeld parallel x (H |x). Fir die richtig orientierten Mosaik- 


bereiche des Kristallsektors liegt H |<). Es ergeben sich mit H,=0, 
H , =H, y=0 als Lésungen von Gl. (8) 


Wisi Kou |Kyea| tb 2 3Ky ae (gp H)? 


1 
Vo Wy ae 


. = 
Ky, —|Ky-1|) 14—c0s «) | /, 
£ AY Kis + Kal)? + 4 eet 


(15) 
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Ihre Magnetfeldabhangigkeit ist fiir g=1,46 in Fig. 5 durch die ausge- 
zogenen Kurven dargestellt. 

Fiir die um + 60° er falsch erage Mosaikbereiche mit 
den Indikatrix-Achsen x), y®), 2@ bzw. x®), y®, 2 (vgl. Fig. 4 der 
Arbeit I) liegt das auBere ‘Magnettfeld um + 60° gegen x) bzw. x!) 
gedreht. Mit H,= L3H, H , =#H, y =Oergeben sich dann als Lésung 
von Gl. (8) 


VW, = ory Ce wees fy 4 Has il(4— seat 


4 3K,,+|K,-1| 3.Ky, —|Ky-1| 
Wis: =—- = W + (16) 
7 24 3 Ay, 1 | K,_,| (1— cosa) ]) ounH)2. 
ae al 4 3Ky,+|K,-1| t 3. Ky, —|Ki-1| ples ) 


Sie lassen sich bereits mit den bisherigen Ergebnissen berechnen und 
sind in Fig. 5 gestrichelt eingetragen. 

Im magnetfeldfreien Fall werden bei Einstrahlung parallel y die 
Hauptanteile der Absorptionslinien im wesentlichen durch die richtig 
orientierten Mosaikbereiche verursacht, die schwachen Anteile im 
anders polarisierten Spektrum durch die um + 60° gedrehten Bereiche 
(vgl. Abschn. III der Arbeit I). Diese Verhaltnisse werden im Magnet- 
feld noch angenahert gelten, da die Polarisation der Linien auch bei 
den starksten Feldern nur wenig verandert wird. Das bedeutet, daB die 


Hauptanteile der Linien sich gemaB Gl. (15), H \|«, verschieben sollten, 


die stoyecae As am anderen Spektrum gemaB Gl. (16), H um 
+ 60° gegen x) bzw. x®., Das wird im Experiment tatsaichlich beobach- 
tet. In Fig. 5 liegen die jhe: (MeBpunkte fiir die Hauptanteile) dicht 
an den ausgezogenen Kurven nach Gl. (15), wahrend die Dreiecke (MeB- 
punkte fiir die schwachen Anteile) dicht an den gestrichelten Kurven 
legen. Durch den Zeeman-Effekt wird also nicht nur der Mosaikaufbau 
der Kristalle als solcher, sondern auch das in Arbeit I entwickelte Modell 
fiir diesen Mosaikaufbau vollauf bestatigt. 


c) Magnetfeld parallel zur pseudomonoklinen Achse (H |z). Mit 
H,=H,H, =0 erhalt man fiir die richtig orientierten Mosaikbereiche 
als Lésung von Gl. (8) 


W=— 2K, 
W, = i \K,_,|? 4 z= emo en 
1 = Su Vl 4y- |? 4 -(gupH)* =K,, +|Ky-4| 


a) 


Thr Verlauf ist fiir g=1,46 in Fig. 6 mit den ausgezogenen Kurven ein- 
gezeichnet, 


eK. at 1 3(1 — cosa) ss 
re inka Bae AG RL 
W, =—- W_, Si 
0 
L 2K ie, ihe { 3 K K ie 3(1 — cosa) ]\ 
Je 11+ |A_4)? +444 =. 1— |Ay_4}) ee oe | (gun), 
die in Fig. 6 gestrichelt eingetragen sind. 

Die MeBpunkte fiir die Hauptanteile der Linien (Kreise in Fig. 6) 
folgen wieder recht gut dem Kurvenverlauf der Gl. (17), wahrend die 
MeBpunkte fiir die schwachen Linienanteile im anderen Spektrum (Drei- 
ecke) nahe an den Kurven gemaB 
Gl. (18) liegen. py 

Die Stérungsrechnung erster «m* 

Naherung ist demnach beim Eu- 

Bromat vollkommen ausreichend, 

um alle Einzelheiten in den Spek- 

tren und ihren Zeeman-Effekten ~ | 
erklaren zu kénnen. 

a) g-Faktor des Terms *D,. Die ,, 

Sakulargleichung (8) enthalt im ye 
linearen Glied den Faktor TEFL GCE 
Gt a | Ky_,|? iis (gupH)? Fig. 10. Verlauf der durch Gl. (19) definierten 
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Fiir die um -+-60° gedrehten Mosaikbereiche out =2 Hf, = 43H ; 
gy =0. Die Lésungen von Gl. (8) lauten dann 


GroBe XY als Funktion von H?. Eingezeichnet ist die 
=—(W,W,+W,W_,+W,W..)¢ (19) 


Ausgleichsgerade 


der nach dem Satz von Vieta gleich dem Negativen der Summe der drei 
méglichen Produkte jeweils zweier Nullstellen der Gleichung ist. Aus 
der Magnetfeldabhangigkeit der Summe 2’ kann daher unabhangig von 
der Richtung des Feldes der g-Faktor bestimmt werden. In Fig. 10 sind 
die Werte von XY als Funktion von H? aufgetragen, und zwar fiir die Mes- 


sungen von H |v, bei denen die MeBfehler am kleinsten sind*. Aus der 
Steigung der eingezeichneten Ausgleichsgeraden ergibt sich der Wert des 


ae 5 
g-Faktors von ®D, zu g = 1,46 £0,035, (20) 


der oben bereits zur Berechnung der Zeeman-Verschiebungen der Term- 
komponenten von *D, in Abschn. IV, 1a, b und c benutzt wurde und 
zur Ubereinstimmung mit den Experimenten fihrte. 


* Aus den Messungen mit anderer Magnetfeldrichtung folgt im Rahmen der 
dabei gréBeren MeBungenauigkeiten derselbe Wert fiir den g-Faktor. 


(18) 
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2. Term *D, 


Die Lésung der Sakulardeterminante (4) fiir diesen Term ist nur mit 
Vernachlassigungen méglich. Sie soll hier nicht durchgefiihrt werden, 
vor allem da im Experiment nur zwei Termkomponenten und ihre 
Zeeman-Verschiebungen beobachtet werden kénnen. Aus der geringen 
Aufspaltung der beiden Komponenten im magnetfeldfreien Fall (vgl. 
Fig. 4) folgt aber, daB das wirksame Kristallfeld hier besonders wenig 
von einem hexagonalen Feld abweicht. Man kann daher das Problem 
der Stérungsrechnung in zwei Schritten behandeln: Zuerst unterwirft 
man den Term des freien Ions einer gleichzeitigen starken Stérung durch 
ein hexagonales Kristallfeld mit der Achse parallel y” (j =4, 2, 3) und 
ein Magnetfeld parallel y” (vgl. auch?). Dann 148t man auf die so 
berechneten Zustaénde als weitere St6rung ein schwaches zweizahliges 
Kristallfeld parallel 2 wirken. 

Aus dieser Stérungsrechnung folgen fiir die beiden beobachteten 
Termkomponenten bei gréBeren Magnetfeldstarken die von ihrem ge- 
meinsamen Schwerpunkt gerechneten Energien* 


2 sf , 
MW = + 28ueH + Al © + Cemel)? +P (21) 
wobei |K,| der halbe Abstand der beiden Komponenten ohne Magnetfeld 
ist (|A,|/zc =0,11 cm). Das Korrekturglied ist fiir H > 10000 Oe klei- 
ner als 0,005 cm+ und kann daher vernachlassigt werden. Aus der 
linearen Verschiebung der Komponenten fiir Magnetfeldstarken iiber 
10000 Oe (Fig. 4) ergibt sich der g-Faktor des Terms zu 


g=1,46+0,025, (22) 


d.h. ebenso groB wie der von 5D, und nur wenig kleiner als der Wert 
g =1,50 fiir strenge Russell-Saunders-Kopplung. 


Herrn Professor HELLWEGE danke ich fiir wertvolle Diskussionen, der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft fiir die apparative Unterstiitzung. 


* Diese Werte sind gut, solange einerseits die Magnetfeldenergie gro8 gegen die 
Energie des zweizdhligen Zusatz-Kristallfeldes ist (das ist fiir H>5000 Oe der 
Fall) und andererseits die iibrigen Komponenten des Terms weit entfernt liegen. 

—> 
Aus der quadratischen Verschiebung der Termkomponenten bei H | y kann man 


(ahnlich wie in *) den Abstand der beiden nachsten, wieder dicht zuasammenliegenden 
Termkomponenten zu etwa 17 cm abschatzen. 
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Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Zeeman-Effekt des dreiwertigen Europiums 
im Europium-Chlorid, EuCl, - 6 H,O* 


Von 


H.G. KAHLE 


Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. Februar 1959) 


Der Zeeman-Effekt des sichtbaren Absorptionsspektrums des monoklinen Eu-Chlo- 
rids wird bei 77 °K untersucht und durch eine Stérungsrechnung erster Naherung 
vollstandig gedeutet. Aus den beobachteten Linienverschiebungen wird die Lage 
der magnetischen Ubergangsdipole relativ zur Indikatrix bestimmt. Der g-Faktor 
der angeregten Terme °D, und °D, hat die Werte g = 1,43 + 0,04 bzw. g=1,44-+ 0,05. 
Die Verschiedenheit der g-Faktoren in verschiedenen Eu-Salzen laBt auf eine merk- 
liche Durchmischung der Zustande des freien Ions durch Kristallfeld und Magnet- 
feld schlieBen. Aus der Richtungsabhangigkeit des Zeeman-Effektes folgt, daB die 
Punktsymmetrie C, der Eu***-Ionen im Gitter in recht guter Naherung D, ist mit 
der hexagonalen Achse senkrecht zur monoklinen Achse. Die Richtung der pseudo- 
hexagonalen Achse 1aBt sich jedoch nicht festlegen. 


I. Einleitung 


Das sichtbare Absorptionsspektrum des kristallinen Europium- 
Chlorids wurde bereits vor einigen Jahren von HELLWEGE und KauHLeE}! 
im Temperaturbereich von 59 bis 295 °K aufgenommen und durch An- 
nahme der Punktsymmetrie C, am Ort der Eu***-Ionen vollstandig 
gedeutet. Inzwischen wurden auch Messungen des Zeeman-Effektes 
durchgefiihrt, iiber deren Ergebnisse im folgenden berichtet wird. 


II. Experimentelles 


Die Kristalle wurden aus schwach saurer, waBriger Chlorid-Lésung 
geziichtet. Die Lage der Indikatrix-Achsen % Bie a alelALlV CAL, Gen 


* Teil einer Darmstadter Habilitationsschrift. — Vorgetragen auf der Physiker- 
Tagung in Essen am 6. 10. 1958. 
xk Die Indikatrix-Achsen werden mit x’, y’, 2’ bezeichnet, da die Bezeichnung 
x, y,z den Achsen des Koordinatensystems vorbehalten bleiben soll, in dem die 
Neigungswinkel der magnetischen Ubergangsdipole M, und M_, gegen die Achsen 
direkt durch die Phase des Matrixelements K,_, des Terms °D, gegeben sind (vgl.?, 
Abschn. V, und 3). Die Indikatrix-Achsen +’, y’, 2’ entsprechen in dieser Reihen- 
folge den Achsen ¥», y, z in 4,5 und den Achsen y, — 4%, z in}. 
1 HELLWEGE, K.-H., u. H.G. Kane: Z. Physik 129, 62 (1951). 
2 KauLe, H.G.: Z. Physik 155, 129 (1959); im folgenden als Arbeit I zitiert- 
3 KaHLe, H.G.: Z. Physik 155, 145 (1959); im folgenden als Arbeit II zitiert. 
4 KauLE, H.G.: Z. Physik 145, 347, 361 (1956). 
5 LAMMERMANN, H.: Z. Physik 150, 551 (1958) (Sm-Chlorid). 
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kristallographischen Achsen der monoklinen® Kristalle ist in Fig. 1 an- 
gegeben. Die Kristalle wurden senkrecht zur gewiinschten Strahl- 


richtung angeschliffen. Das auBere Magnetfeld H lag entweder in 2’- 
Richtung oder in der x’, y’-Ebene, wobei die Richtung des Feldes durch 
den Winkel g’ gema8 Fig. 1 angegeben wird (0S ¢’<2/2). 

Die spektroskopischen Verfahren wurden wie in der vorhergehenden 
Arbeit beibehalten. Die Spektren wurden weiterhin linear polarisiert 
aufgenommen. Die Absorptionslinien zeigten 
dann in den beiden Spektren im allgemeinen 
sehr verschiedene Intensitat, so daB es méglich 
war, mit nur zwei unterschiedlichen Kristall- 
dicken auszukommen. 

Als Temperaturbad wurde fliissiger Stick- 
stoff verwandt. 


III. Experimentelle Ergebnisse 
Die beiden im griinen und blauen Spektral- 
gebiet liegenden Ubergange 7f) >*D, » zeigen 
einen Zeeman-Effekt, der stark von der 
Richtung des auBeren Magnetfeldes abhangt. 
Fig. 1. Lage der Indikatrix-Achsen Die Schwerpunkte der Ubergange und damit 
x’, y’ im Eu-Chlorid-Kristall ftir . . 3 : 
griines Licht (Schott-Filter VG 9). die Schwerpunkte der Terme selbst bleiben 
Die z'-Achse steht senkrecht zur aber im Rahmen der MeBgenauigkeit unbe- 
Papierebene nach oben. a, c sind . ’ . ‘ 
dies eetio settee Ste einfluBt. Ebenso wird der im Gelben liegende 
Der Winkel qi legt die Magnetield- - (Jbergang "F,—+>°D, auch von den starksten 


richtung in der x’, y’-Ebene fest * 
Magnetfeldern nicht beeinfluBt. 


Liegt das Magnetfeld parallel zur monoklinen Achse, H lz’, so ist 
die Verschiebung der Linien sehr gering. Die Spektren fiir diesen Fall 
sind in Fig. 2 und 3 wiedergegeben. Beim Ubergang 7,->5D, zeigen 
die Linien auch bei H =0 keine strenge Polarisation, da sie aus einer 
Mischung von magnetischer und elektrischer Dipolstrahlung bestehen. 
Beim Ubergang 7, ->5D, sind die Linien dagegen streng polarisiert, da 
ihnen rein elektrische Dipole zuzuordnen sind. Eine genaue Beschrei- 
bung der Spektren ohne Magnetfeld ist bereits in! gegeben; die Lage 
der Dipole im Kristall ist dort in Fig. 5 schematisch dargestellt. Die aus 
den Spektren H||z’ folgenden Verschiebungen der Termkomponenten 
von °D, und 5D, als Funktion der Magnetfeldstarke sind in Fig. 4 und 5 
durch die strichpunktierten Kurven (MeBpunkte: Vierecke) eingetragen. 

Wenn das Magnetfeld senkrecht zur monoklinen Achse liegt, H > (ees 
hangen die Linienverschiebungen sehr stark ab von der Richtung des 


® Passt, A.: Amer. J. Sci. (5) 22, 426 (1931); bestimmt am Sm-, Gd- und 
Er-Chlorid. 
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Magnetfeldes in der x’, y’-Ebene, d.h. vom Winkel gy (vgl. Fig. 4). 
_ In Fig. 6 und 7 sind die bei einer konstanten Magnetfeldstarke aus den 


E //x' 


Si/y' Hilz' 


Fig. 2. Zeeman-Effekt des Ubergangs 7F, >*D, im Magnetfeld parallel zur monoklinen Achse 2’. T=77°K. 
Photographisches Positiv. Schichtdicke 1,3 mm. Wellenzahlen wachsen nach rechts. Es bedeuten: 
S Strahlvektor, € elektrischer Vektor der eingestrahlten, linear polarisierten Lichtwelle 


Spektren ermittelten Verschiebungen der Termkomponenten von °D, 
und °D, als Funktion von g’ angegeben. Die eingezeichneten Kurven 


3-70* Oe 
Elz’ SARA enema 
0 
| F 
| | 3-10" Oe 
; \ 
Slz’ A lz! 


Fig. 3. Zeeman-Effekt des Ubergangs 7F,—>°D, bei H||2. Schichtdicke 0,5 mm. Der Strahlvektor © lag 
in der x’, y’-Ebene bei gy’ = 32,5°. Darstellung sonst wie in Fig. 2 


sind nur fiir die Termkomponenten, die sehr wenig vom Magnetfeld be- 
einfluBt werden (kleine Amplitude), reine Sinus-Linien. Ftir die ubrigen 
Komponenten sind die Kurven bei kleinen Verschiebungen etwa propor- 
tional sin (2’ + const), bei groBen Verschiebungen dagegen proportional 
sin(y’ + const). Die Maxima und Minima der Kurven legen beim 


x 
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Term 5D, (Fig. 6) bei gy’ =(20+”-90+1)° (x =0, 1), beim Term 5D5 


(Pigs7), betigi—= (2555) 


bei p’ = (32,5 -+-90-+1)° fiir die 
Komponenten W_, und Wy, bei g’ = 
(31,5 +2-90 + 2)° fiir die Kompo- 
nente W_,. 


Verschiebungen 


Fiir die Richtungen maximaler 
der Termkompo- 


1-10" 2-10" 3-10" Oe 


Fig. 4. Verschiebungen der Termkomponenten von *D, 


fiir verschiedene 


Magnetfeldrichtungen. T = 77 °K. 


Die eingezeichneten Kurven sind die in Abschn. IV, 1 


berechneten Verschiebungen fiir g 


1,43. Die Kurven 


fiir H||2’ sind strichpunktiert, MeBpunkte: Vierecke; 


die Kurven fiir H | 2’, ¢ 
punkte: Kreise; 


, , 


110° sind ausgezogen, MeB- 
122,5° kurz gestrichelt, MeB- 


fiir @’ 


punkte: Dreiecke mit der Spitze nach unten; fir 


, 


¢ 


20° lang gestrichelt, MeBpunkte: Dreiecke mit 
der Spitze nach oben 


n-90 +2)° fiir die Komponenten W, und W,, 


M=0 


1-10" 2-10" 
Verschiebungen der Termkomponenten 
von *D, flr verschiedene Magnetfeldrichtungen. 
T=77 °K. Darstellung wie in Fig. 4. Die fiir 
H||2’ bei den Komponenten W, und W_, einge- 


zeichneten, strichpunktierten Kurven und die fiir 
aS 


H \_2', wp’ = 122,5° beiden Komponenten W_, und 
W, eingezeichneten, kurz gestrichelten Kurven 
sind die in Abschn. IV, 2 berechneten Ver- 
schiebungen ftir g=1,44. Im wtbrigen sind die 
Ausgleichskurven eingetragen 


Fig. 5. 


nenten, d.h. fiir die Winkel gm’ = 20°, 110° und 122,5°, wurden auBerdem 
die Verschiebungen der Termkomponenten als Funktion der Magnet- 


feldstarke 


bestimmt. 


Sie sind in Fig. 4 und 5 durch verschieden 


310" 
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Fig. 6. Verschiebungen der Termkomponenten von *D, als Funktion des Winkels g’ bei H | 2’ fiir eine kon- 
stante Magnetfeldstarke von 32140 Oe. Es ist die Differenz gegen die Komponentenlage bei H =0 aufge- 
tragen. Die eingezeichneten Kurven sind die in Abschn. IV, 1b berechneten Verschiebungen ftir g= 1,43 


4S 90 HOO) 780 HESS 


2 . . 
Verschiebungen der Termkomponenten von 5D, als Funktion des Winkels g’ bei H | 2’ fiir eine 
Es ist die Differenz gegen die Komponentenlage bei H =0 


aufgetragen. Die gestrichelt gezeichneten Kurven sind im doppelten Ordinatenmafstab dargestellt 


Fig. 7. 
konstante Magnetfeldstarke von 32140 Oe. 
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markierte Kurven eingetragen. Man erkennt daraus, daB beim Term °D, 
die Verschiebungen der beiden Komponenten W_, und W, bei gy’ = 122,5° 
fiir groBe Magnetfeldstarken dem linearen Zeeman-Effekt sehr nahe 
kommen, den diese Termkomponenten in einem streng sechszahligen 
Kristall im achsenparallelen Magnetfeld geben wiirden (vgl.7). Die fur 
diesen Fall giiltigen Geraden sind in Fig. 5 diinn und gestrichelt ein- 
gezeichnet. 
IV. Theoretische Deutung 


Die Punktsymmetrie des Chlorid-Gitters am Ort der Eu***-Ionen 
ist C,!. Das wirksame Kristallfeld ist also monoklin und wird, wie beim 
Eu-Bromat, durch Gl. (2) der Arbeit II? gegeben. Daher kénnen die in 
Abschn. IV der Arbeit II berechneten Gleichungen fiir das Chlorid tiber- 
nommen werden, wenn erstens die Symmetriequantenzahl@ (zwei- 
zahlige Inversionsachse) durch yw (zweizahlige Deckachse) ersetzt wird 
(beide Quantenzahlen konnen die Werte 0 und 1 annehmen) und wenn 
zweitens das in Abschn. V der Arbeit I? definierte Koordinatensystem 
benutzt wird. Dieses System war beim pseudohexagonalen Bromat 
durch die folgenden Achsen gegeben: die monokline Achse als z-Achse, 
die pseudohexagonale Achse als y-Achse und die zu den beiden vorherigen 
senkrechte als x-Achse. Da im Chlorid, wie in Abschn. V gezeigt wird, 
ebenfalls eine pseudohexagonale Symmetrie mit der Achse senkrecht 
zur monoklinen Achse herrscht, muB das im Chlorid in derselben Weise 
festgelegte Koordinatensystem x, y, z durch eine einfache Drehung um 
die z’-Achse, und zwar durch einen Winkel 6, aus dem Indikatrix- 
Achsen-System x’, y’, 2’ hervorgehen. Da die Richtung der pseudo- 
hexagonalen Achse beim Chlorid jedoch nicht aus dem aéuBeren Habitus 
der Kristalle bestimmt werden kann, geht der Winkel 6 als Unbekannte 
in die weiteren Rechnungen ein. Bei der Transformation des x, y, 2- 
Systems in das im folgenden ausschlieBlich benutzte »’, y’, 2’-System 
ist m zu ersetzen durch 


p=9 +0. (1) 


t. Term ®D, 

a) Magnetfeld parallel zur monoklinen Achse 2' (H|Jz’). Die energeti- 
sche Lage der Termkomponenten ist bereits in Gl. (17) der Arbeit IT 
angegeben. Da die Matrixelemente des Kristallfeldes aus der Term- 
aufspaltung ohne Magnetfeld bekannt sind (K,,/hc =— 2,67 cm7, 
KXy_4|/hc = 13,24 cm) und da der g-Faktor des Terms auf andere Weise 
mm g = 1,43 +0,04 bestimmt werden kann (Abschn. IV, ie), kénnen die 
theoretischen Kurven direkt mit den Messungen verglichen werden. In 


” HELLWEGE, K.-H., U. JoHNsEeN, H.G. KauLe u. G. ScHaAack: Z. Physik 
148, 112 (1957). 
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Fig. 4 sind die nach Gl. (17) der Arbeit II berechneten Kurven strich- 
punktiert eingetragen; die Ubereinstimmung mit den MeBpunkten 
(Vierecke) ist gut. 

b) Magnetfeld senkrecht zur monoklinen Achse z' (H 12): ’-A bhain- 
gigkeit der Aufspaltungskomponenten. In diesem Fall ist H,, =0, fa =H. 
Mit Gl. (4) erhalt man daher als Lésungen der ever ieuine (8) der 
Arbeit IT nach dem Newtonschen Naherungsverfahren (bei Vernach- 
lassigung von Gliedern mit héheren Potenzen als der zweiten in H) 


= 1 1— +26+ 29’ ; 

Kal +5 SELB AT gt 
, 4 , 

W,(¢’) eg he) Ee 


0 


otf 2 _ 3(Kyi—|Ky-1|) (1 — 008 (a +26+29')} 2 
et 5 \/0Kn+1K aD +{4 : aK geo] \ oun H) : 


W_,(¢’) = Ky, — 


Fir die drei Termkomponenten folgt hieraus iibereinstimmend, daB die 
Magnetfeldverschiebung in Abhangigkeit vom Winkel y’ Extremwerte 


=o mit k= 1,0; = gibt, wenn 


sin (a +26 +29’) =0 (3) 
ist. Diese Stellen liegen nach den MeBwerten der Fig.6 bei y’ = 
(20+ -90-+1)° (1=0,1). Beriicksichtigt man ferner, daB die Kom- 


ponente W_, z.B. bei gy’ =110° ein Minimum und nicht ein Maximum 
hat, so erhalt man schlieBlich 


(F +6) =+ (70 cree ie (4) 


Der mit ($+) =70° und g=1,43 berechnete Verlauf der Gln. (2) 


in Abhangigkeit vom Winkel g’ ist in Fig. 6 fiir ein konstantes Magnet- 
feld von H =32140 Oe eingezeichnet, und zwar als Differenz gegen die 
Lage der Termkomponenten bei H =0. Die Ubereinstimmung mit den 
MeB8punkten ist gut. 


Die Gr6Be —($+9) ist nach Gk (7) der Arbeit I gerade’ der 


Neigungswinkel der linearen magnetischen Dipole Mj und M“, des 
Ubergangs 7% > 5D, gegen die y’- bzw. x’-Achse im gestrichenen Koordi- 
natensystem. Der Neigungswinkel der Dipole laBt sich also mit Ein- 
schluB des Vorzeichens aus den iene Mane bestimmen, die die 
Termkomponenten durch ein in der x’, y’-Ebene liegendes, auBeres 
Magnetfeld erfahren. Die so berechnete ane der Dipole M, und M!, 
ist in Fig.8 angegeben; der Dipol Mj liegt parallel zur Rroneltiden 
Achse 2’. 
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Der Dipolneigungswinkel* wurde friiher! aus der Intensitaét der 
magnetischen Dipolstrahlung des Ubergangs *fj->*D, bei Zimmer- 
temperatur zu -+_29° bestimmt. Aus der Temperaturabhangigkeit der 
Linienintensitaten in den Spektren scheint auch ohne quantitative Mes- 
sung eine Verkleinerung des Dipol- 
neigungswinkels mit sinkender Tempe- 
ratur zu folgen. Man kann daher wohl 
die Ubereinstimmung als befriedigend 
ansehen. 

c) Magnetfeld senkrecht zu 2z' bet 
gy’ =110°. Die Komponente W_, wird 
nicht beeinfluBt (vgl. Fig. 6). Daher gilt 


W_,= Ky, — |Ay 4] 


. ee 
Fig. 8, Ubergang ’F,>*D,. Lage der beiden W, a 2 ier a = (5) 
linearen magnetischen Ubergangsdipole M’, 0 


und MZ“, in der x’, y’-Ebene der Indikatrix +46 jee |K,_,|)?+4 (gupH)?. 


Der Verlauf ist mit g=1,43 in Fig. 4 durch die ausgezogenen Kurven 
(MeBpunkte: Kreise) dargestellt. 


Die zugehérigen Eigenzustande nullter Naherung sind (vgl. Abschn. V 
der Arbeit I) 


ed OP es bang —i(F+e)-7 
YS A lesa G a en 
1 i Yyil Yy1-1J 
Und IniteR = 4.0 (6) 
Wax 1 fy pt(o+8),,,! eS r —i($ +o) 
Uy = yayizve Wee (242) Py +f 2,10 + Ke (2 yi a}. 
Dabei ist 
rao tp HH ; 
Ky, + |Ky-a| — Wp © (7) 


Wie der Eigenwert W_, bleibt also auch der zugehdrige Eigenzustand u’_, 
vom Magnetfeld unbeeinflu8t, wahrend sich die beiden anderen Eigen- 
zustande (w, und up) mit wachsender magnetischer Feldstarke mehr und 
mehr durchmischen. Da der Eigenzustand w’_, nicht verandert wird, 
bleibt nach Gl. (7) der Arbeit I auch die Lage und die Schwingungsform 


* Er wurde friiher auch im Indikatrix-Achsen-System gleich — = gesetzt. 


Dazu miiS®te man jedoch annehmen, da die Indikatrix (wie beim Eu-Bromat) 
praktisch nicht auf die Abweichungen von der Hexagonalitat reagiert. Dann wiirde 
die pseudohexagonale Achse mit der y’-Achse zusammenfallen, da sie in der Nahe 
der Richtung g’= 110° liegen muB, bei der die Kristallfeldkomponenten den 
starksten Zeeman-Effekt zeigen. Da die Indikatrix-Achsen jedoch eine starke 
Dispersion haben, ist dieser SchluB sicherlich nicht erlaubt. 
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des absorbierenden, linearen magnetischen Dipols M’, des Ubergangs 
"Fy >°D, unverandert. Dies folgt auch aus Symmetrieiiberlegungen, da 
das Magnetfeld gerade parallel zu dem Dipol M’, liegt (vgl. Fig. 8). 


Entsprechendes gilt fiir den Ubergangsdipol Mj bei der Magnetfeld- 
richtung gy’ = 20°. Aus diesem Verhalten und aus dem Zeeman-Effekt 


fiir H||z’ folgt, daB die Magnetfeldverschiebungen des Terms ®D, immer 
dann ein (relatives) Maximum haben, wenn das Magnetfeld parallel zu 
einem der drei Ubergangsdipole Mj, Mj oder M’, liegt. Das gilt nicht 
nur fiir das Chlorid, sondern ganz allgemein in jedem zweizahligen 
Kristallfeld, also auch fiir das Bromat *. Man kann daher aus der GréBe 
des Zeeman-Effektes direkt auf die Lage der magnetischen Ubergangs- 
dipole schlieBen. 


d) Magnetfeld senkrecht zu z' bet gw’ =20°. Es bleibt die Kompo- 
nente W, unbeeinfluBt. Die Sakulargleichung hat daher die Lésungen 


(8) 


W, =Ky + |Ky | 
W=—-3W+ 4/6 Ku — |Ky_,|)? + 4(¢pe4)?, 
= 

deren Verlauf mit g =1,43 in Fig. 4 mit den lang gestrichelten Kurven 

eingezeichnet ist. Die Ubereinstimmung mit den MeBpunkten (Drei- 

ecke mit der Spitze nach oben) ist gut. 


e) Der g-Faktor des Terms *D, wurde nach der in Abschn. IV, 1d 
der Arbeit II beschriebenen Methode aus der Magnetfeldabhangigkeit 
der durch Gl. (19), Arbeit II, definierten Summe 2' bestimmt. Dazu 
wurden die Werte von » aus den MeBdaten berechnet, iiber alle Mes- 
sungen mit konstanter Magnetfeldstarke gemittelt und in Abhangigkeit 
vom Quadrat der Feldstarke aufgetragen. Aus der Steigung der in 
Fig. 9 eingezeichneten Geraden folgt fiir den g-Faktor des Terms °D, 


der Wert g =1,43 £0,04. (9) 


Dieser Wert wurde bereits zur Berechnung der Magnetfeldverschiebun- 
gen der Termkomponenten von *D, in Abschn. IV, 1a,b,c und d 
benutzt und ergab Ubereinstimmung mit den Experimenten. 


2. Term *D, 


a) Magnetfeld parallel zur monoklinen Achse 2’ (H lz’). Mit H,, ps ; 
H , =0 ergibt sich aus der Sakulardeterminante, Gl. (4) der Arbeit II, 
eine Gleichung fiinften Grades, die als Produkt einer quadratischen und 


* Dies gilt ebenfalls bei trikliner Symmetrie, da auch dann die drei magnetischen 
Ubergangsdipole des behandelten Ubergangs linear sind und senkrecht aufeinander 
stehen. 
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einer kubischen Gleichung zu schreiben ist. Als Losung der quadrati- 
schen Gleichung ergeben sich die beiden zu w =1 gehdrigen Eigenwerte 


fl avaa. Ne r 4 (gupH)? 
Wy = Ky + Kal + @ue8)? © Ku t|Kaltse—- (10) 
= 


Da die Matrixelemente des Kristallfeldes aus der Termaufspaltung ohne 
Magnetfeld bekannt sind (K,,/ac =12,19 em+, |K,_|/hc=17,12 cm”), 
kénnte mit Gl. (10) der g-Faktor des Terms berechnet werden. Der 
Wert von g laBt sich jedoch auf andere Weise mit kleineren Fehler- 
grenzen zu g=1,44+0,05 bestimmen (vel. Abschn. IV, 2b). Daher 
wurde der mit diesem g-Faktor berechnete Verlauf von Gl. (10) in Fig. 5 
strichpunktiert (MeBpunkte: Vier- 
ecke) eingetragen. Fiir die Kompo- 
nente W, fallt die Kurve praktisch 
mit der lang gestrichelt gezeichne- 
ten Kurve fiir gy’ = 20° zusammen. 


Aus dem zweiten Faktor der 
Sakulargleichung, der kubischen 
Gleichung folgen drei weitere Eigen- 
werte, W,, Wy, Wg, die zusu=0 
gehoren. Ihre Magnetfeldabhangig- 
' H?  keit laBt sich nicht in geschlossenen, 
aiden Gaia 2 einfachen Ausdriicken angeben und 
Fig.9. Verlauf der durch Gl. (19) der Arbeit II auch nicht numerisch berechnen, 

definierten | GroBe Da als Funktion von H?, solange die Matrixelemente des 
oe a eee Kristallfeldes nicht bekannt sind. 


b) Magnetfeld senkrecht zur monoklinen Achse 2’ (H | 2’) und g-Fak- 
tor. Mit H, =0, H, =H folgt aus der Sikulardeterminante, Gl. (4) der 
Arbeit II, eine Gleichung fiinften Grades, deren Nullstellen sich nicht 
auf einfache Weise berechnen lassen, solange die Matrixelemente des 
Kristallfeldes und ihre Phasen unbekannt sind. 


Man kann aber trotzdem den g-Faktor des Terms *D, aus dem Zee- 
man-Effekt H | 2’ bestimmen. Das soll im folgenden gezeigt werden. 


Die beiden Kristallfeldkomponenten W_, und W, des Terms *D, 
zeigen bei g’ =122,5° ihren maximalen Zeeman-Effekt und verschieben 
sich dann bei groen Feldstarken fast proportional zur Magnetfeld- 
starke. Daraus kann man, wie in Abschn. V gezeigt wird, schlieBen, 
daB auch das Kristallfeld des Eu-Chlorids eine pseudohexagonale 
Symmetrie senkrecht zur monoklinen Achse besitzt. Man kann daher 
die Verschiebungen der Termkomponenten in dhnlicher Weise wie in 
Abschn. IV, 2 der Arbeit II berechnen. 
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Fir die Richtung des maximalen Zeeman-Effektes gilt dann fiir die 
beiden Termkomponenten W_, und W% 


Wass ick \ (2g mp H)? +|Ks 


°, (11) 


wenn es sich (wie beim Eu-Bromat) um die Komponenten mit der Kri- 
stallquantenzahl yw = + 2 im hexagonalen Feld handelt und wenn die 
iibrigen Komponenten geniigend weit entfernt liegen, wie es beim Chlo- 
rid wohl der Fall ist. Mit |K,|/Ac =1,21 cm~ erhalt man die beste Uber- 
einstimmung mit den MeBwerten durch den g-Faktor 


g§ =1,44+0,05. (12) 


Der mit diesem Wert berechnete Verlauf von Gl. (11) ist in Fig.5 durch 
die kurz gestrichelten Kurven dargestellt. Die Asymptoten, die dem 
Zeeman-Effekt bei streng hexagonaler Symmetrie (|K,| =0) entsprechen, 
sind diinn und gestrichelt eingetragen. 

Der relativ groBe Fehler im g-Faktor beriicksichtigt neben den MeB- 
fehlern auch die Fehler, die sich durch die vereinfachte theoretische 
Behandlung des Problems ergeben kénnen. Der angegebene Wert von g 
rechtfertigt die Annahme, daB es sich bei den behandelten Komponenten 
um diejenigen mit «®) = +2 im hexagonalen Feld handelt und nicht um 
die mit uw = +1. Im letzten Fall wiirde sich ein doppelt so groBer Wert 
fiir g ergeben, der weit entfernt ist von dem Wert g =1,50 fiir strenge 
Russell-Saunders-Kopplung. 


3. g-Faktoren der Terme ®D, und *D, bet verschiedenen Europium-Salzen 


Die Werte des g-Faktors fiir die beiden Terme °D, und °D, sind bei 
den bisher untersuchten Eu-Salzen nur wenig kleiner als der Wert g = 1,50 
fiir Russell-Saunders-Kopplung. Die Unterschiede in den Werten bei 
verschiedenen Salzen liegen jedoch zum Teil auBerhalb der Fehlergren- 
zen: -Eu-Athylsulfat?: g=1,49+0,01, Eu-Bromat*: g=1,46 +0,035 
bzw. 1,46+0,025, Eu-Chlorid: g=1,43 +0,04 bzw. 1,44+0,05. Man 
kann daher aus den Werten von g keine Aussage dariiber gewinnen, wie 
weit beim freien Eu***-Ion Russell-Saunders-Kopplung herrscht*. Die 
Unterschiede lassen lediglich darauf schlieBen, da das Kristallfeld eine 
Durchmischung der Zustande des freien Ions mit verschiedenen g-Fak- 
toren verursacht, die durch die Stérungsrechnung erster Naherung noch 
nicht erfaBt wird. 

* Aus der GroéBe der Multiplett-Aufspaltung und aus den Abweichungen von 


der Landéschen Intervaliregel innerhalb der Multipletts folgt, da® RS-Kopplung 
nur naherungsweise gilt [GoprecHT, H.: Ann. Phys. (5) 28, 673 (1937) ]. 
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V. Diskussion der Ergebnisse 


Die beim Eu-Chlorid beobachtete starke Abhangigkeit des Zeeman- 
Effektes von der Richtung des 4uBeren Magnetfeldes wurde auch bei den 
Chloriden anderer Seltener Erden festgestellt®: 95. DiEKE u. Mitarb.*® 
schlossen daraus, daB die Punktsymmetrie am Ort der Seltenen-Erd- 
Ionen in Naherung héher als monoklin ist, und zwar hexagonal mit der 
Achse senkrecht zur z’-Richtung, was im vorhergehenden Abschnitt 
dieser Arbeit auch fiir das Eu-Salz benutzt wurde. 

In einem hexagonalen Feld ist der Term *D, z.B. in eine einfache 
und eine zweifach entartete Kristallfeldkomponente aufgespalten. Im 
Magnetfeld parallel zur hexagonalen Achse gibt die zweifache Kompo- 
nente einen linearen Zeeman-Effekt, die einfache Komponente bleibt 
unbeeinfluBt. Im Magnetfeld senkrecht zur hexagonalen Achse werden 
die Komponenten nur wenig oder gar nicht beeinfluBt (vgl.7). Ent- 
sprechendes gilt fiir den Term °D,. 

Beim Eu-Chlorid sind die im streng hexagonalen Feld zweifach ent- 
arteten Termkomponenten nur schwach aufgespalten (vgl. Fig. 2 und 3), 
d.h. die Abweichung des Kristallfeldes von der Hexagonalitat ist nur 
gering. Auch der Zeeman-Effekt zeigt bei starken Magnetfeldern ange- 
nahert die im hexagonalen Kristallfeld zu erwartende Richtungsabhan- 
gigkeit (vgl. Fig. 4 und 5). Drexe u. Mitarb.®»® nahmen an, daB die 
Richtung der pseudohexagonalen Achse diejenige Richtung sei, in der 
die Kristallfeldkomponenten durch das Magnetfeld maximal verschoben 
bzw. aufgespalten werden. Da diese Richtungen nicht nur von Term zu 
Term, sondern sogar innerhalb eines Terms stark verschieden sind (bei 
den Komponenten von ®D, z.B. 115,5° und 122,5°) erhielten sie fiir jede 
Kristallfeldkomponente eine andere Richtung der pseudohexagonalen 
Achse. Gegen diesen Schlu8 miissen jedoch theoretische und experi- 
mentelle Einwande gemacht werden. 

Zunachst wurde in Abschn. IV, 1c theoretisch fiir das Eu-Chlorid 
und das Eu-Bromat gezeigt, daB die Zeeman-Verschiebungen der Kristall- 
feldkomponenten des Terms 5), immer dann ein (relatives) Maximum 
haben, wenn das Magnetfeld parallel zu einem der drei absorbierenden, 
linearen magnetischen Dipole M, (k =1, 0, —1) des Ubergangs 7,—>5D, 
liegt. Beim Eu-Bromat wurde experimentell gefunden, daB der Dipol M, 
bei 201 °K um «/2 = 20,7° gegen die pseudohexagonale Achse y geneigt 
ist (Abschn. IV, 1a der Arbeit IT). Das Maximum der Magnetfeldver- 
schiebung liegt beim Bromat also nicht in Richtung der pseudohexago- 
nalen Achse, sondern um «/2 dagegen gedreht. Die Magnetfeldverschie- 
bung hangt demnach allgemein nicht nur von der Richtung der pseudo- 

8 Drexr, G.H., u. H.M. Crosswuite: J. Opt. Soc. Amer. 46, 885 (1956) 
(Yb-Chlorid), 

° DiekeE, G.H., u. L. Leopotp: J. Opt. Soc. Amer. 47, 944 (1957) (Gd-Chlorid). 
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hexagonalen Achse ab, sondern ebenso von den Phasenwinkeln der 
komplexen Kristallfeld-Matrixelemente. Man darf daher nicht generell 
die Richtung maximaler Zeeman-Verschiebung bzw. Aufspaltung mit 
der Richtung der pseudohexagonalen Achse identifizieren. 

Wahrend also die Frage nach der Richtung der pseudohexagonalen 
Achse im Chlorid-Kristall weiterhin offen bleiben muB, gelingt es jedoch, 
die pseudohexagonale Punktsymmetrie* am Ort der Eu-Ionen zu sichern. 
Von den hexagonalen Punktsymmetrieklassen kommen nur diejenigen 
in Frage, die senkrecht zur hexagonalen Achse eine zweizahlige Deckachse 
haben. Es sind dies nur die Klassen D, und D,,. Die letzte enthalt ein 
Inversionszentrum, das das Auftreten von elektrischer Dipolstrallung 
im schwingungsfreien Zustand verbietet (Laporte-Regel). Da beim 
Ubergang 7#,>*D, die beiden Linien an der kurzwelligen (rechten) 
Seite (Fig. 3) wesentlich intensiver als die tibrigen Linien sind, méchte 
man vermuten, daB diese beiden Uberginge (elektrische Dipolstrahlung) 
schon bei streng hexagonaler Symmetrie erlaubt sind, wahrend die iibri- 
gen erst bei Abweichung von der hexagonalen Symmetrie erlaubt werden. 
Daher kann man wohl D,,, ausschlieBen. Es bleibt die Punktsymmetrie- 
klasse D,. Hierbei ist der Ubergang 7K,>5D, fiir elektrische und ma- 
gnetische Dipolstrahlung erlaubt, der Ubergang 7A, D, ist fiir elek- 
trische Dipolstrahlung nur zu der Komponente mit uw = +1 erlaubt. 
(Aus diesem Ubergang gehen bei Verringerung der Symmetrie die beiden 
kurzwelligen, intensiven Linien der blauen Gruppe hervor.) Alle wei- 
teren Ubergange sind verboten. 

Aus dem Spektrum des Eu-Chlorids und seinem Zeeman-Effekt folgt 
demnach fiir die Punktsymmetrie am Ort der Eu***-Ionen die Symme- 
trie C, mit vertikaler zweizaihliger Deckachse, die in Naherung als D, 
mit horizontaler sechszahliger Deckachse angesehen werden kann. 


Mein besonderer Dank gilt wieder Herrn Professor HELLWEGE und der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft. 


* Die Annahme einer pseudohexagonalen Symmetrie wird durch die Zahl sechs 
der Wassermolekeln nahe gelegt, die fiir jedes Eu-Ion zur Verfiigung stehen. 
Pseudotetragonale und pseudotrigonale Symmetrie wird durch den Zeeman-Effekt 
der Komponenten W_, und W% von 5D, weitgehend ausgeschlossen; in beiden Fallen 
gabe es bei groBen Magnetfeldstarken keinen Anstieg mit + 2g up,H. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Humboldt-Universitat 
und dem Bereich Elektrischer Durchschlag im Physikalisch-Technischen Institut 
der Deutschen Akademie der Wissenschaften zu Berlin 


Anwendung elektro-optischer Effekte zur Analyse des 
elektrischen Leitungsvorganges in CdS-Einkristallen 


Von 
K.W. Boer, H. J. HANscH und U. KUMMEL 


Mit 8 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Februar 1959) 


Es werden elektro-optische Methoden beschrieben, mit deren Hilfe es méglich ist, 
bei hohen elektrischen Feldern direkt den Verlauf des Stromes oder des elektrischen 
Feldes sichtbar zu machen. Dabei zeigt sich, daB das elektrische Feld im Durch- 
schlagsbereich stark inhomogen ist. Vor der Kathode, von dieser jedoch deutlich 
getrennt, bildet sich im allgemeinen ein ringférmiger Bereich maximaler Feld- 
starke. Das anodenseitig angrenzende Gebiet zeigt betrachtlich erhdhte Leit- 
fahigkeit. 


1. Einleitung 


Der elektrische Leitungsvorgang von Halbleitern und Isolatoren ist 
im allgemeinen nicht rdumlich homogen. Fiir solche Inhomogenitaten 
existieren unterschiedliche Ursachen: 


a) Durch die Herstellung des Festkérpers bedingte Inhomogenitaten. 
Bei der Kristallisation sind die Wachstumsbedingungen i. a. zeitlich und 
rdumlich voneinander verschieden. Auch bei nur geringfiigigen Ab- 
weichungen werden Dotierung und Konzentration von Fehlordnung und 
Baufehlern merkliche Schwankungen aufweisen. 

1. Da die Leitfahigkeit besonders im Fremdleitungsgebiet entscheidend von 


diesen Gitterst6rungen bestimmt wird, andert auch diese sich innerhalb des Kri- 
stalls. 


2. In Kristallbereichen, in denen sich die Leitfahigkeit raumlich andert, treten 
im allgemeinen Raumladungseffekte auf, die den Leitungsvorgang wesentlich be- 
einflussen. 


b) Durch das Anbringen von Metallkontakten bedingte Rand- 
schichteffekte. Diese kénnen die Bildung einer Verarmungsrandschicht 
veranlassen und damit den Stromflu8 durch den Festkérper wesent- 
lich beeinflussen. 


c) Durch die Festkérperoberflache bedingte Inhomogenitaten. An 
der Oberflache andert sich das Stértermspektrum in der verbotenen Zone 
betrachtlich gegentiber dem Festkérperinneren. So zeigt bereits eine 
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,reine‘ Oberflache nach Tamm!:2 zusatzliche Storterme (Oberflachen- 
terme). Normalerweise zeigt jede Oberflache dariiber hinaus Storungen, 
die z.B. aus einer mechanischen Bearbeitung oder aus Oberflachen- 
adsorptionsschichten folgen. Der EinfluB besonders letzterer auf den 
Leitungsvorgang kann betrachtlich sein. 


d) Durch das auBere Feld bedingte Raumladungseffekte, deren 
Existenz keine Inhomogenititen, wie unter a) bis c) genannt, voraussetzt. 
Solche Raumladungseffekte kénnen bei hohen Feldstirken z.B. durch 
Injektion von Stromtragern*® auftreten. Wir werden im folgenden 
einen Effekt beschreiben, der als eine bisher nicht bekannte Raumladungs- 
erscheinung dieser Gruppe zu deuten ist. 


Die genannten Inhomogenitaten beeinflussen den Leitungsvorgang 
und verhindern eine einfache Auswertung von Strommessungen mit 
dem Ziele, die Leitfahigkeit einer Probe zu bestimmen. Die Feld- 
starke ist nicht mehr elementar aus angelegter Spannung und Elektroden- 
abstand zu berechnen, sie ist eine komplizierte Ortsfunktion. Die Strom- 
dichte ist im allgemeinen ebenfalls nicht mehr raéumlich konstant. Ge- 
wohnlich wird dann auch eine Abweichung vom Ohmschen Verhalten 
gefunden. (Diese Abweichung kann relativ klein sein, wenn sich der 
Einflu8 vieler Inhomogenitatseffekte mittelt.) 


Es sind bisher eine Vielzahl von Untersuchungen bekannt, die sich 
mit der Erforschung der genannten Inhomogenitaten beschaftigen. Es 
sind dies Arbeiten, welche dielektrische Nachwirkungen®, Raumladungs- 
und Durchschlagserscheinungen an p-n-Ubergingen und Metall-Halb- 
leiterkontakten!®14, Randschichteffekte an der Halbleiter-Oberflache!,1¢ 
und feldbedingte Raumladungserscheinungen im Kristallinneren® be- 
handeln. 


1 Tamm, J.: Z. Physik 76, 849 (1932). — Phys. Z. Sowjet 1, 733 (1932). 

2 Vgl. SPENKE, E.: Elektronische Halbleiter, S. 357. Berlin-Gottingen-Heidel- 
berg: Springer 1956. 

3 HEILAND, G.: Z. Physik 138, 459 (1954); 142, 415 (1955); 148, 15, 28 (1957). 

4 SmitH, R.W., u. A. Rose: Phys. Rev. 97, 1531 (1955). 

> Rose, A.: Phys. Rev. 97, 1538 (1955). 

6 LampERT, M.A.: Phys. Rev. 103, 1648 (1956). 

7 RupPEL, W.: Helv. phys. Acta 31, 311 (1958). 

8 ST6CKMANN, F.: Z. Physik 147, 544 (1957). 

9 WaGneER, K.W. in H. ScuEertnc: Die Isolierstoffe der Elektrotechnik. Berlin 
1924. 
10 SHocKLEY, W.: Electrons and Holes in Semiconductors. New York 1951. 
11 SpenkE, E.: Elektronische Halbleiter. Berlin: Springer 1955. 

12 McAFEE, K.B., u. K.G. McKay: Phys. Rev. 92, 858 (1953). 

13 McKay, K.G.: Phys. Rev. 94, 877 (1954). 

14 McKay, K.G., u. K.B. McAFEE: Phys. Rev. 91, 1079 (1953). 

15 ENGELL, H.J., u. H.U. Harten: Halbleiterprobleme I, S. 249. 1954. 
16 ScHuLtz, U.: Halbleiterprobleme III, S. 76. 1956. 
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Verfasser glauben, daB ein wesentlicher Beitrag zur Erforschung der 
genannten Inhomogenitaten geleistet werden kann, wenn es gelingt, 
diese Inhomogenitaten direkt sichtbar zu machen. 


2. Elektro-optische Effekte 


Eine direkte Sichtbarmachung von Inhomogenitaten des Feld-, 
Strom- oder Raumladungsverlaufes mu8 gelingen, wenn Effekte be- 
kannt sind, die eine Anderung des Absorptionsspektrums als Funktion 
von wirkendem Feld, flie8endem Strom oder vorhandener Raumladung 
bewirken. 


Wird dann der Priifling in méglichst monochromatischem Licht einer 
Stelle des Spektrums, an der eine Anderung der Absorption erfolgt, 
mikroskopiert, so sollten die zu untersuchenden Inhomogenitaten als 
entsprechende Schattierungen der Bilder sichtbar werden. Dabei ist es 
zweckmaBbig, die Stelle des Spektrums, bei der der Priifling betrachtet 
wird, so zu wahlen, daB sie auf der Flanke eines sich 4ndernden Absorp- 
tionsgebietes liegt und somit eine Anderung dieser Absorption (in Héhe 
oder Lage) in der einen oder anderen Richtung als Aufhellung bzw. Ver- 
dunkelung entsprechender Bildteile bemerkt werden kann. 


Es sind nun eine Reihe solcher elektro-optischer Effekte bereits be- 
kannt, die sich vermutlich fiir die hier vorgeschlagene Methode aus- 
nutzen lassen. 


a) Das an jedem Orte wirkende elektrische Feld kann das optische 
Absorptionsspektrum auf verschiedene Arten beeinflussen: 


1. Das Spektrum einer Stérstellenabsorption o. 4. wird durch den Stark-Effekt 
modifiziert. Eine solche Anderung des Spektrums wurde von Gross u. Mitarb. !? 
am Kupferoxydul nachgewiesen. 


2. Kiirzlich hat FRanz18* darauf aufmerksam gemacht, da8 beisehr hohen Feld- 
starken durch Kippung der Bander und geringfiigiges Eindringen der gegen den 
oberen Rand des Valenzbandes laufenden Elektronen in die verbotene Zone eine 
Verringerung ihrer Breite resultiert. Die Absorptionskante zwischen Grundgitter- 
und Auslauferabsorption sollte sich dadurch nach langen Wellen verschieben. Die 
bei der Durchschlagsfeldstarke zu erwartende Maximalverschiebung sollte etwa 


zwischen 10 und 100 A liegen. Bisher ist dieser Effekt experimentell noch nicht 
nachgewiesen worden. 


3. Durch Wirkung des Feldes wird infolge Elektrostriktion und inversem Piezo- 


effekt die Gitterkonstante geandert. Auch hierdurch verschiebt sich die Absorptions- 
kante. 


* Zusatz bei dey Korrektur: Ahnliche Uberlegungen wurden auch von I.W. 
KKELDyscH in der Z. exp. theor. Phys. 34, 1138 (1958) verdffentlicht. 


” Gross, J.F., B.P. SAcHATSCHENJA u. N.M. Retnow: Dokl. Akad. Nauk 
SSSR. 97, 57 (1954). 


18 Franz, W.: Z. Naturforsch. 13a, 484 (1958). 
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b) Der flieBende Strom kann durch Joulesche Erwarmung des Gitters 
_ eine Verschiebung der Absorptionskante nach langen Wellen bewirken. 


| c) Die Raumladung als Differenz der Konzentrationen positiver und 
_ hegativer Ladungstrager kann die Absorption in folgender Art beein- 
_ flussen: 


1. Uber die Konzentration freier Elektronen im Leitungsband bzw. Defekt- 
_ elektronen im Valenzband kann Aufschlu8 aus der Eigenabsorption dieser Strom- 
trager im Auslaufer gewonnen werden. 


2. Elektronen bzw. Defektelektronen, die an Stérstellen angehaftet sind, kén- 
nen sich durch ihre entsprechende selektive Absorption bemerkbar machen (z.B. 
F-Zentren, V-Zentren usf.). 


3. Freie und gebundene Ladungstrager kénnen durch ihre Polarisation die 
Absorption der benachbarten Grundgitteratome stéren (Polaronen). 

Die hier angegebenen Effekte sind bei niedrigen Feldstarken im 
allgemeinen kleine Effekte. Sie werden bei héheren Temperaturen 
durch den Einflu8 der Gitterschwingungen iiberdeckt. Es ist daher 
zur Auffindung spezieller Effekte und ihrer Auswertung zur Analyse von 
Inhomogenitaten vermutlich die Verwendung hochauflésender Mono- 
chromatoren und die Wahl sehr niedriger Versuchstemperaturen ndtig. 


Bei hohen Feldstarken (im Bereich der Durchschlagsfeldstarke) kann 
man jedoch bei CdS-Einkristallen bereits bei Zimmertemperatur und 
einer spektralen Spaltbreite von etwa 5 A deutlich inhomogene feld- 
bedingte Veranderungen des Absorptionsspektrums beobachten, woriiber 
im folgenden ausfiihrlich berichtet werden soll! ?°, 


3. Versuchsanordnung 


CdS-Einkristalle einer Dicke von etwa 100 wurden in der aus 
Fig. 1a oder 1b ersichtlichen Form mit im Vakuum aufgedampften 
Elektroden aus Gold oder Indium versehen. Vor dem Aufdampfen 
wurden bei einer Reihe von Kristallen Glimmentladungen™ zur Her- 
stellung Ohmscher Kontakte benutzt. AuBer diesen aufgedampften 
Elektroden wurden bei einigen Untersuchungen auch auf den unvor- 
behandelten Kristall aufgedriickte Metallstifte als Kontakte benutzt. 
Der Elektrodenabstand betrug 0,5 bis 2 mm. 

Die Kristalle waren auf einem kijhlbaren Kristallhalter in einem 
Rezipienten montiert. Die Untersuchungen wurden im Hochvakuum 
bei Zimmertemperatur und bei —180°C durchgefiihrt. Das Gebiet 
zwischen den Elektroden war durch einen Spalt im Kristallhalter zu 
belichten. Der Kristall wurde mit einem Mikroskop betrachtet. 


19 Borr, K.W., H.J. HANscu u. U. Kiev: Naturwiss. 45, 460 (1958). . 
20 BOER, K.W.: Congr. Internat. sur la physique de l'état solide et ses appli- 


cations, Briissel 1958. 
21 FaASSBENDER, J.: Z. Physik 145, 301 (1956). 
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Die Belichtung erfolgte durch einen Zeiss-Spiegelmonochromator 
mit einer spektralen Spaltbreite von 5 bis 10 A. Als Lichtquelle diente 
eine XBO 500 bzw. eine 375 W Metallfaden-Projektionslampe. 


Au - Kontakt Au Bi 


a b Au - Kontakt 
Fig. 1au.b. Elektrodenanordnung auf dem CdS-Kristall 


Die angelegte Spannung konnte mit einem Regelgleichrichter stetig 
zwischen 0 und 3 kV variiert werden. In Serie zum Kristall wurde i.a. 
ein Schutzwiderstand R von 108 Q geschaltet (Fig. 2). 


4. Experimentelle Ergebnisse 


Zur Belichtung des Kristalls wird 
die Wellenlange am Monochromator so 
eingestellt, daB sie méglichst dicht an 
der Absorptionskante liegt und das 
Licht durch den Kristall noch nicht 
zu stark geschwacht wird. 


Wird eine Spannung an den Kristall 

Fig. 2. MeBanordnung gelegt, die einige Prozent der Durch- 

schlagsspannung betragt, so treten bei 

Zimmertemperatur ringférmig im allgemeinen um die Kathode ange- 

ordnete Verdunkelungen auf, die haufig von der Kathode durch einen 
unverdunkelten Bereich getrennt sind (vgl. Fig. 3b). 


Erhéht man die angelegte Spannung vorsichtig, oder erhéht man 
mit der Intensitat der Belichtung den Strom, so dndert sich das 
gefundene Bild, und es werden, abgesehen von der ringférmigen Ver- 
dunkelung um die Kathode, die jetzt nicht mehr durch einen hellen 
Bereich von ihr getrennt ist, kanalférmige Verdunkelungsbahnen zur 
Anode sichtbar (Fig. 3c). Diese Bahnen bleiben bei fester angelegter 
Spannung nicht zeitlich unverandert an ihrem Orte, sondern wandern 
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senkrecht zur Richtung des angelegten Feldes oder gelegentlich auch 
sprunghaft hin und her. 


Fig. 3a—c. Photographien eines CdS-Einkristalls 

im monochromatischen Licht (/ 515 my) bei 

Zimmertemperatur. a Ohne angelegte Spannung; 

b mit angelegter Spannung U = 2000 V; c wie b, 
aber hohere Stromstarke (t= 5 pA 


Beiweiterer Erhohung der Span- 
nung tritt dann eine homogene 
Eindunkelung des gesamten Kri- 
stalls ein. 

Die kanalfé6rmige sowie die 
bei hodheren Feldern gefundene 
homogene Eindunkelung ist auf 
eine Joulesche Erwarmung zuriick- 
zufiihren. Man kann dies direkt 
dadurch zeigen, daB die Verdunke- 
lungen auswandern, wenn man 
durch Anblasen fiir eine zusatzliche 
Warmeabfuhr entsprechender Kri- 
stallstellen sorgt. Aus der Kanten- 
verschiebung, die etwa 50A in 
den Verdunkelungsbahnen betragt, kann man auf eine |emperatur- 
erhohung in diesen Gebieten um etwa 35° schlieBen. 
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Die ringformige Verdunkelung ist 
zuriickzufiihren. Wir werden weiter 


Fig. 4a 

monochromatischen Licht (A 

a Ohne Feld; b mit Feld, U 
Feld, U 


c. Photographien eines CdS-Einkristalls im 
- 495 mu) bei —180°C. 
650 V; 


1000 \ 


ce mit hGherem 


experimentelle Begriindung  ein- 
gehen. 
Bei 180° C sind bei Span- 


krit 


1/10 l 
(= Durchschlagsspannung) 


nungen, die bei etwa 


lagen, 
bei verschiedenen Kristallen quali- 
Verdunke- 


tativ unterschiedliche 


lungserscheinungen aufgetreten. In 


Fig. 4 sind bei verschiedenen an- 


egclegten Spannungen feinveristelte 


Bahnen sichtbar, die bei hohen 


Spannungen schlauchartig zwi- 


schen Kathode und Anode liegen. 


In Fig. 5, die an einem ande- 
ren Kristall aufgenommen wurde, 
wachsen 


mit steigender 


knollenartige 


Verdunkelungsgebilde 


angelegter 


heraus, 


nicht 
unten 


Spannung 


aut 


die 
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eine Erwarmung 
ausfiihrlich auf die 


7 


aus der Kathode 


immer zahlreicher 
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werden. Bei festgehaltener Spannung treten ebenfalls geringfiigige 
zeitliche Anderungen des Bildes auf: Einige knollenartige Bereiche 


Fig. 5a—c. CdS-Einkristall. Aufnahmen analog Fig. 4. 
a Ohne Feld, b mit Feld, U=1300 V; c mit Feld, 
U = 1350 V (die Kathode liegt stets links) 


verschwinden und andere _ bilden 
sich aus. 


Die in Fig. 4 und 5 gezeigten Ver- 
dunkelungserscheinungen sind nicht 
auf Temperaturerhéhungen in den 
verdunkelten Bereichen zurtickzu- 
fiihren (s. unten). 


Bei den meisten untersuchten 
Kristallen wurde auch bei —180° C 
wieder eine charakteristische ring- 
formige Verdunkelungserscheinung 
festgestellt, die anscheinend prin- 
zipieller Natur ist, und von einer 
Spannung 1/100 U,,i, ab sichtbar 
wird. In Fig. 6 sind bei verschie- 
denen Kristallen solche ringférmigen Verdunkelungen bei —180° C 


aufgenommen. 
Z. Physik. Bd. 155 2 
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Zur Klarung der physikalischen Natur dieser Erscheinung sollen 
hier zundchst eine Reihe weiterer experimenteller Beobachtungen 


Fig.6a—h. CdS Einkristalle, 


Aufnahmen analog Fig. 4; siimtliche Aufnahmen mit 
(a—g Kathode links), a U 1500 V: b U 1200 V:c U= 


angelegter Spannung 
=560V;d U=650 V 


an diesen charakteristischen ringférmigen Ve 


rdunkelungen mitgeteilt 
werden: 


ag 
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1. Die Verdunkelung wird durch eine Verschiebung der Absorptions- 
kante nach langen Wellenlangen hervorgerufen. Eine Veranderung der 


Fie. 6e—h. e U=1000 V; fu. g U= 2440 V; bh umgepolt, U = 2540 V (Kathode rechts). Die Aufnahmen 
1 eens Ne J ) °8 ) ; 
e—h sind am gleichen Kristall aufgenommen worden 


Auslauferabsorption etwa durch Bildung selektiver Absorptionsmaxima 
wurde nicht beobachtet (vgl. Fig. 7). 


12% 
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2. Die Kantenverschiebung betragt in den Bereichen starkster Ver- 
dunkelung bis zu 100 A. 

3. Die Verdunkelungserscheinung ist bei —180° C kontrastreicher als 
bei Zimmertemperatur. 

4. Die Verdunkelung wachst haufig mit zunehmendem Abstand von 
der Kathode und erreicht an ihrer der Anode zugewandten relativ schar- 
fen Begrenzung ihren maximalen Wert. 

5. Die Verdunkelung erfolgt ringférmig, also auch an Stellen, an 
denen man aus der geometrischen Anordnung von Kathode und Anode 
keine hohen Felder erwarten sollte. Dabei ist eine Anderung der Elek- 

trodenanordnung im Sinne der Fig. 14 


in unerheblich. Stiftelektroden werden hau- 

60 fig durch die Verdunkelung ringférmig 
umschlossen (vgl. Fig. 8). 

40 6. Die Form und Lage der Verdunke- 


lung hangt vom Kontaktmetall, der Art 
der Kontaktierung (Bedampfen, Auf- 
driicken usw.) sowie von der Oberflachen- 


i behandlung (mechanische Bearbeitung, 
0 oat : 
4900 5000 5100 5200 Ak 5300 Beglimmung) ab. : 
Wellentange 2 7. Die auf die Einheit des Kathode- 
Fig. 7, Durchlassigkeit als Funktion der Anoden-Abstandes L bezogene angelegte 
Wellenlange. @ Ohne Feld; X mit Feld, ys 2 : 
U =2300 V Spannung, von der ab die Erscheinung 


gerade sichtbar wird, ist ahnlich der 
entsprechend bezogenen Durchschlagsspannung U,,/L abhangig von 
der Realstruktur des untersuchten Kristalls. Eine Verdunkelung wird 
gelegentlich schon bei 100 V fiir L =1,5 mm sichtbar. 


8. Die Verdunkelung erfolgt und verschwindet zeitlich trage. 


9. Die Zeitkonstante fiir den Auf- und Abbau der Verdunkelung ist 
abhangig von der Leitfahigkeit des Kristalls. Sie wachst mit abnehmen- 
der Leitfahigkeit. Bei einem Leitwert * von 10°8Q~* hat sie die GréBen- 
ordnung von 1 sec. 

10. Wird der Kristall beim Anlegen des Feldes oder nach Ausbildung 
der Verdunkelungserscheinung beim Abschalten des Feldes nicht be- 
lichtet, so entsteht oder verschwindet die Verdunkelung mit betrdachtlich 
vergroBerter Tragheit. Dies kann z.B. beobachtet werden, indem nach 
Abschalten des Feldes nach vorangegangenem Abdunkeln des Kristalls 
zu cinem entsprechend spateren Zeitpunkt das Licht wieder eingeschaltet 
wird und sich dann noch die ringférmige Verdunkelung zeigt, die jetzt 
allerdings rasch abgebaut wird. Auf diese Weise sind fiir die Zeitkonstante 


* Wegen des inhomogenen Feldverlaufes ist eine Angabe der Leitfahigkeit nicht 
mdéglich, 
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Werte bis zu 10* sec beobachtet worden. Durch diesen Befund scheidet 
eine Erwarmung zur Erklarung des Verdunkelungseffektes* aus. 


41. Staubfiguren zur Untersuchung des Feldverlaufes bilden sich 
an den Stellen aus, an denen auch die Verdunkelung erfolgt. Dies 
lieB sich besonders deutlich an Kristallen beobachten, die direkt in fliissige 
Luft gehangt wurden. Wird an diese Kristalle eine Spannung gelegt, so 
bildet sich die beschriebene Verdunkelungserscheinung. CO,-Kristallchen 


_ wandern dann langsam an die ringférmige Verdunkelung, wo sie haften 
_ bleiben, so daB der Ring auch nach Abschalten des Feldes sichtbar bleibt. 


12. Der Abstand der ringfoérmigen Verdunkelung von der Kathode 
kann zeitlich unverandert bleiben. Er kann jedoch, insbesondere bei 
héheren angelegten Spannungen mit der Zeit wachsen (vgl. Fig. 8). 
Parallel dazu wachst der Stromflu8 durch den Kristall. Beriihrt der 
Ring an einer Stelle die Anode, so zerfallt er unter starkem Anwachsen 
des Stromes. Gleichzeitig bildet sich ein neuer Ring an der Kathode, der 
Strom nimmt wieder auf seinen Ausgangswert ab, und der Vorgang 
wiederholt sich. Die Wanderungsgeschwindigkeit des Ringes hangt von 
der Leitfahigkeit des Kristalls ab. Sie liegt bei einem Leitwert von 


108 Q+ bei etwa 10-2 cm/s. 


13. Gelegentlich beobachtet man an Stelle einer monotonen Ver- 
groOBerung des Ringes auch ein ,,Atmen“ des gesamten Ringes oder auch 
gewisser Ringteile. Parallel dazu erfolgen entsprechende Stromschwan- 


_ kungen. 


14. Beim Anlegen der Spannung tritt der Ring gelegentlich zunachst 
naher an der Anode auf, zieht sich aber sehr rasch auf seine stationare 
Lage vor der Kathode zuriick (Zeitkonstante etwa 1/1 sec). 

45. In einzelnen Fallen sind auch zwei konzentrische Ringe simultan 
beobachtet worden (vgl. Fig. 6). 

46. Eine einfache exponentielle Temperaturabhangigkeit der Zeit- 
konstante ist nicht festzustellen. 

Aus den angegebenen Untersuchungen kann zur Zeit entnommen 
werden, daB es sich bei dem gefundenen Effekt sicher um keine Erwar- 
mung handeln kann. Aus seinem besonders deutlichen Auftreten_ bei 
tiefen Temperaturen sowie aus der Tatsache, daB keine exponentielle 
Temperaturabhangigkeit seiner Zeitkonstante gefunden wurde, kann 
geschlossen werden, daB es sich hier nicht um Ionenleitungserscheinungen 
handelt. 

Die Tatsache, daB eine betrachtliche Kantenverschiebung und keine 
strukturierte Ausliuferabsorption gefunden wird, deutet darauf hin, 


x Ahnliche Tragheitseigenschaften zeigen auch die nicht ringformigen Ver- 
dunkelungen der Fig. 4 und 5, so da hierfiir die gleichen Uberlegungen gelten. 
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Vig. 8a—f. CdS Einkristalle. Aufnahmen analog Fig. 4. 


a—c Mit aufgedriickten Stiftelektroden ; 
formig aufgedampfte Elektroden: a ohne Feld; 


b u. c mit Feld, U=2120 V:-d 
[wandernde Raumladungen (vgl. 12.)] 


d—f kreis- 
f mit Feld, U = 2600 V 


daB elektro-optische Effekte der Gruppe c) (vgl. 


§2) nicht fiir die ge- 
fundene Erscheinung verantwortlich zu machen sind. 


od 
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Fig. 8e u. f 


Es ist daher zu vermuten, da das wirkende Feld die Verdunkelungs- 
erscheinung verursacht, wobei entweder der Stark-Effekt bzw. der 
Franz-Effekt oder als indirekte Erscheinung der inverse Piezoeffekt * 
zur Erklarung in Frage kommen. Die GrdBe des Effektes sowie die 
Unabhdangigkeit von der kristallographischen Orientierung sprechen 
gegen eine Erklarung durch Stark-Effekt und inversen Piezoeffekt. 

Zur Zeit ist der von FRANZ vorgeschlagene Effekt der einzige 
bekannte, der zur Erklarung der beschriebenen, nicht durch Erwarmung 
bedingten Verdunkelungserscheinung herangezogen werden kann. 

Die sehr haufig gefundene ringformige Form der Verdunkelung um 
die Kathode zwingt, sobald man davon ausgeht, daB sie den Feldverlauf 
wiedergibt, zu der Folgerung, daB der Kristall zwischen der anoden- 
seitigen Grenze dieses Ringes und der Anode sehr niederohmig verglichen 
mit dem Bereich zwischen Kathode und dem Ring ist. Es mii8ten dann 
hier hinsichtlich der ,,Schichtung“‘ nieder- und hochohmiger Gebiete 
zwischen Kathode und Anode 4hnliche Verhaltnisse vorliegen wie sie 
aus der Gasentladungsphysik bekannt sind. 

Ein Vorschlag zur Deutung des gefundenen Feldverlaufes wird in 
der folgenden Arbeit gegeben. 


* Einer Kantenverschiebung zum Langwelligen entspricht eine Gitterdilatation, 
die eine Elektrostriktion nicht zu liefern vermag. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Humboldt-Universitat 
und dem Bereich Elektrischer Durchschlag im Physikalisch-Technischen Institut 
der Deutschen Akademie der Wissenschaften zu Berlin 


Inhomogene Feldverteilung in CdS-Einkristallen 
im Bereich hoher Feldstarken 


Von 
K.W. BOER 


Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. Februar 1959) 


Die in der vorangegangenen Arbeit beschriebenen ringférmigen Verdunkelungen 
um die Kathode bei monochromatischer Belichtung an der Absorptionskante, die 
bei hohen angelegten Spannungen auftreten, werden als Raumladungseffekte er- 
klart. Durch Feldanregung von Elektronen aus Termen in der verbotenen Zone 
in das Leitungsband wird die Bildung einer durch das Feld verursachten Raum- 
ladungserscheinung beschrieben, die eine Aufwélbung des Feldes vor der Kathode 
zur Folge hat. Am Rande dieser ringférmigen Verdunkelung wird die ,,Durch- 
schlagsfeldstarke‘‘ erreicht und durch intensive Schaffung von Leitungselektronen 
im anodenseitig angrenzenden Gebiet eine betrachtliche Leitfahigkeitserh6hung 
bewirkt. Die Konsequenzen einer solchen charakteristischen inhomogenen Feld- 
verteilung fiir den elektrischen Durchschlag werden diskutiert. Es zeigt sich, daB 
die maximale Feldstarke im Innern des Kristalls betrachtlich iber dem Wert liegen 
kann, den man bei homoyener Feldverteilung aus angelegter Spannung und Elek- 
trodenabstand errechnet. Die Abhangigkeit der ,, Durchschlagsfeldstarke‘‘ von der 
Realstruktur laBt sich nach dem vorgeschlagenen Mechanismus verstehen. 


1. Einleitung 

In der vorangegangenen Arbeit! wurde gezeigt, daB mit Hilfe 
elektro-optischer Effekte Inhomogenitaten des elektrischen Leitungs- 
vorganges direkt sichtbar gemacht werden kénnen. Dabei wurden die 
Kristalle in monochromatischem Licht direkt an der Absorptionskante 
mikroskopiert und zeigten nach dem Anlegen eines elektrischen Feldes 
eine rdumlich inhomogene Verschiebung der Absorptionskante nach 
langen Wellen, die sich als inhomogene Verdunkelung der Kristalle zu 
erkennen gab. 

Bei diesen Untersuchungen fallt besonders eine charakteristische 
ringférmige Eindunkelung eines Bereiches um die Kathode auf, die sehr 
haufig gefunden wird und von grundsatzlicher Bedeutung zu sein 
scheint (vgl. Fig. 1). 

Diese Erscheinung beginnt sichtbar zu werden, wenn die an die 
Elektroden gelegte Spannung noch mehr als eine GréSenordnung von 


1 Borer, K.W., H. J. HANscu u. U. KUmmec: Z. Physik 155, 170 (1959). 
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der Durchschlagsspannung entfernt ist. Mit wachsender Spannung 
wird die Verdunkelung intensiver und ihr Abstand von der Kathode 
nimmt im allgemeinen zu (vgl. 1-8), 

Aus Staubfiguren und orientierenden Potentialsondenmessungen ist 
za entnehmen, da die in Fig. 1 gezeigte Verdunkelungserscheinung 
mit groBer Wahrscheinlichkeit* direkt den raéumlichen Verlauf der 
Feldstarke wiedergibt. 

In dieser Arbeit soll nun ein Me- 
chanismus angegeben und diskutiert 
werden, der einen entsprechenden 
inhomogenen Feldverlauf im Durch- 
schlagsgebiet zu verstehen gestattet. 
Die sich daraus ergebenden Konse- 
quenzen fiir den elektrischen Durch- 
schlag werden angegeben. 


2. Verlauf von Potential, Feld 
und Raumladung 


Unter der durch experimentelle 
Untersuchungen nahegelegten An- 
nahme, daB der radumliche Verlauf 
der Verdunkelung dem Verlauf der 
Feldstarke im Kristall entspricht, 
laBt sich aus Fig. 1 entnehmen, daB . 
die Feldstarke von kleineren Werten fig. 4. Photographie eines CdS-Einkristalles in 
an der Kathode mit wachsendem  moyprmsticum rit osname ure 
Abstand von ihr immer steiler an- Spannung 1500 V 
steigt. Sie erreicht in dem angegebe- 
nen Beispiel in einem Abstand von etwa 0,5 mm von der Kathode ihren 
maximalen Wert und fallt dann zur Anode hin an einer verhaltnismabig 
scharfen Grenze steil ab. Zwischen dieser Grenze und der Anode sind 
keine weiteren Verdunkelungen bemerkbar; hier treten offensichtlich 
nur sehr kleine Feldstarken auf. 

In Fig. 2 ist der qualitative Verlauf von Potential, Feld und Raum- 
ladung, wie er sich aus der Verdunkelungserscheinung nach obigen 


* Da die genannten MefSmethoden nur AufschluB tiber den Potentialverlauf 
an der Oberflache geben, die Verdunkelungserscheinung jedoch zumindest gréGere 
Teile des Volumens erfa®t, kann hier zur Zeit nicht mit Sicherheit auf den Zu- 
sammenhang zwischen Feldverlauf und Verdunkelung geschlossen werden. 

2Vgl. auch K.W. Borr, H.J. HANSCH u. U. KtmMmeE.L: Naturwiss. 45, 460 
(1958). ; v : : 

3 BOER, K.W.: Congr. Internat. sur la physique de l'état solide et ses applica- 
tions. Briissel 1958. 
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Uberlegungen unter Verwendung der Poisson-Gleichung ableiten 1aBt, 
gezeichnet. 

Die in einem realen Kristall auftretende Raumladung ist gegeben aus 
der Differenz der Konzentrationen positiver und negativer Ladungstrager : 


a(x) =e(n* (x) — (4))- 5) 


Dabei kénnen die Ladungstrager 
sowohl frei beweglich, als auch 
an Stértermen angehaftet sein. 
Im CdS treten als frei bewegliche 
Ladungstrager mit merklicher 
Konzentration nur Leitungs- 
elektronen auf (m-Leitung). Die 
iibrigen Ladungstrager sind an 
Aktivatoren und Haftstellen ein- 
gefangen. Bet verschwindendem 
duBeren Feld ist der Kristall in 
seiner Gesamtheit elektrisch neu- 
tral. Dies wird in erster Nahe- 
rung auch fiir jeden Teil des 
Kristalls angenommen (Quasi- 
neutralitatsbedingung). Es treten 
keine Raumladungen auf (Ver- 
nachlassigung von Randschich- 
ten sowie Ubergangsschichten an 
unterschiedlich leitenden Kristall- 
bereichen). 


U(x) 


21. Elektrische Anregung aus 
Stértermen. Zur Erklarung des in 
Fig. 2 gezeichneten Raumladungs- 
verlaufes wird lediglich voraus- 


Fig. 2. Potential-, Feld- und Raumladungsverlaut gesetzt, daB eine elektrische 
Anregung von Elektronen aus 
Hafttermen in das Leitungsband bzw. von Defektelektronen aus Akti- 
vatortermen in das Valenzband erfolgt, was in einer Reihe voran- 
gegangener Arbeiten bereits experimentell bestatigt wurde‘. 

211. Raumlich homogener Fall. Zur Vereinfachung der folgenden 
Uberlegungen wird die Existenz jeweils nur einer Haftterm- und Akti- 
vatorgruppe jeweils einheitlicher energetischer Lage angenommen. Eine 
Anregung von Elektronen aus den Hafttermen durch das elektrische 


* Borr, K.W., u. U. KimMEL: Ann. Phys. 14, 341 (1954); 16, 181 (1955). — 
Z. Naturforsch. 13a, 698 (1958). 
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Feld erfolgt mit der Wahrscheinlichkeit w, von Defektelektronen aus 
Aktivatoren mit der Wahrscheinlichkeit w’. Die Konzentration der 
negativen Ladungstrager ist gegeben durch die Summe der Konzen- 
trationen von Leitungselektronen 7 und von angehafteten Elektronen h: 


n =n fr, (2) 


die Konzentration der positiven Ladungstriiger ist in guter Naherung* 
gleich der Zahl der in den Aktivatoren angehafteten Licher pe: 


n* =p. (3) 


Y WY Aeityngstand //; Yyy Yy YY, y 


TELL. 


Fig. 3. Reaktionskinetisches Modell. « Wahrscheinlichkeit fiir optische Anregung; w und w’ Wahrschein- 
lichkeiten fiir elektrische Anregung; A und H Termkonzentrationen; # und y Rekombinationskoeffizienten. 
(Es wird auBerdem eine Rekombination von Defektelektronen im Valenzband mit Elektronen aus 

Hafttermen angenommen) 


Die Konzentration der Ladungstrager berechnet sich unter Beriick- 
sichtigung des in Fig. 3 angegebenen reaktionskinetischen Modells nach: 


Oo (Ap pal =) ab ee 


dt 
oh pn) —wh—w'p 4) 
P= a(d —p)—ynp—w'p. 


(Fiir die Erklarung der Bezeichnungen vel. Fig. 3.) 
Die stationaren Konzentrationen berechnen sich aus Gl. (4) fiir 
dn adh dp 
dt dt aie (5) 
Im feldfreien Fall verschwinden w und w’. Die sich ergebenden Kon- 


zentrationen werden mit 7%, fy und fy bezeichnet. 
Mit wachsendem Feld nehmen # und h ab, da die Anregungswahr- 
scheinlichkeiten monoton mit dem Feld wachsende Funktionen sind. 


* Die Lebensdauer der Defektelektronen im Valenzband ist klein gegen alle 
anderen Lebensdauern von Ladungstragern. 
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(Fiir alle bekannten Mechanismen der elektrischen Anregung ist die An- 
regungswahrscheinlichkeit eine im wesentlichen exponentielle Funktion 
des Feldes.) 

Vernachlissigt man zundchst Feld- und Diffusionsstrom, so wird 
durch die beschriebene raumlich konstante Anregung die Quasineutrali- 


tatsbedingung n+h=p (6) 


nicht gestért. Mit  muB daher auch die Summe der negativen Ladungs- 
trager mit wachsender elektrischer Anregung abnehmen. Unter Ver- 
wendung der in den Gln. (2) und (3) eingefiihrten Bezeichnungen gilt 
daher n=nt< no = ne : (7) 
(Index 0 fiir den feldfreien Fall). Das Gleichheitszeichen gilt fiir kleine 
Felder. 


212. Raumlich inhomogenes Problem. Das wirkende Feld bestimmt, 
wie im vorangegangenen Abschnitt an einem einfachen Beispiel* ge- 
zeigt wurde, im Bereich hoher Feldstarken eine Absenkung negativer 
und positiver Ladungstragerkonzentrationen. 

Die Feldstarke kann nun z.B. aus thermodynamischen Griinden oder 
dadurch, daB die Leitfahigkeit eines realen Kristalls nicht vollstandig 
raumlich konstant ist, 6rtlich kleinen Schwankungen unterworfen sein. 
Im folgenden sei eine lokalisierte Stelle des Kristalles naher betrachtet, 
an der aus einem solchen Grunde die Feldstarke etwas gr6éBer als in der 
Nachbarschaft ist. An dieser Stelle ist daher auch z.B. die Konzentra- 
tion der (festhegenden) positiven Ladungstrager etwas geringer als an 
benachbarten Stellen. 

Durch das wirkende Feld werden nun die beweglichen Leitungselek- 
tronen in dieses Gebiet hineingezogen, so daB hier insgesamt mehr nega- 
tive Ladungstrager vorhanden sind als positive. Die Vertiefung im 
Profil der positiven Ladungstrager wird durch die negativen verweht 
(vgl. Fig. 4). An dieser Stelle ist jetzt die Quasineutralitatsbedingung (6) 
verletzt, es entsteht eine negative Raumladung**. 

An Stelle von Gl. (4) ist zu setzen 


us mi } divj =a(A —p) — Bn(H —h)—ynp+hw(E) 
oP = BMH —h) — hiw(E) —p w'(E) (4a) 


oe =a(d —p)—ynp—puw'(E). 


* Kin ganz ahnliches Ergebnis wird erhalten, wenn mehrere Stértermniveaus 
an den Anregungsprozessen beteiligt sind. 
** Die Elektronen sollen aus der Kathode nachgeliefert werden. 
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Die sich bildende negative Raumladung bewirkt gemaB 


div € = : e(n* —n) =< [p —(n + h)] (8) 


eine FeldvergréBerung mit wachsendem Abstand von der Kathode. 
Diese wirkt einer Glattung der betrachteten statistisch bedingten Feld- 
verzerrung entgegen. Das Feld wird sich mit wachsendem Abstand von 
der Kathode aufwdélben. 


{ 


N*(x)) 


Fig. 4. Raumlicher Verlauf von Ladungstragerkonzentrationen 


Es wird sich ein schlieBlich stationaérer Feldverlauf ausbilden, der 
sich im vereinfachten eindimensionalen Fall aus 


aA 

dE e a A Rea Fee AO gp A? 

ess - n 4 — (8a) 
dx élatyn+w’ pu-+ w(Z£) : 

j=enbE+bkT +, (9) 
ap { 
ee ae) 

berechnet. 


Dieses Feld kann, wenn die Feldstarke hoch genug ist, um eine 
merkliche elektrische Anregung von Elektronen aus Hafttermen bzw. 
von Defektelektronen aus Aktivatoren zu bewirken, mit wachsendem 
Abstand von der Kathode ansteigen, so wie es schematisch im linken 
Teil der Fig. 2 dargestellt ist. 

Die Feldstarke kann jedoch maximal nur einen Wert erreichen, bei 
dem eine steil mit dem Feld wachsende Leitungselektronenkonzentration 
fiir ein entsprechend starkes Anwachsen der Leitfahigkeit und damit 
eine Begrenzung des Feldes sorgt. Unter Wirkung des Feldes werden 


* Bei hohen Feldstarken ist die Beweglichkeit feldstarkenabhangig. Die Be- 
riicksichtigung der Abhangigkeit von E wird a. a. O. diskutiert (vgl.44) und kann 


eine Aufwoélbung des Feldes begiinstigen. Lat 
4a Borer, K.W.: Monatsber. der Dtsch. Akad. der Wiss. Berlin (im Druck). 
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die an der Stelle maximalen Feldes produzierten Leitungselektronen 
in das anodenseitig benachbarte Gebiet gezogen und bewirken hier eine 
Erhdhung der Leitfahigkeit. Das Feld bricht hier bis auf relativ kleine 
Werte zusammen. 

Der auf diese Weise beschriebene Feldverlauf entspricht weitgehend 
dem in Fig. 2 dargestellten Verlauf. Die Konzentration negativer und 
positiver Ladungstrager zeigt dann qualitativ den in Fig. 5 gezeichneten 
Verlauf. 

213. Zur rviéumlichen Fixierung des Feldverlaufes. Der im voran- 
gegangenen Abschnitt beschriebene Feldverlauf soll durch Schwan- 
kungen des Feldes entstehen. Seine raumliche Lage ist zunachst un- 
bestimmt. 


2X) nx) 


Peay eee ge Pe Pee ee ee 


Fig. 5. Raumlicher Verlauf der Ladungstragerkonzentrationen nach Ausbildung der charakteristischen 
Feldverzerrungen 


Es 1a8t sich jedoch leicht einsehen, daB das in Fig. 2 wiedergegebene 
Feldprofil bei zufalligem Entstehen in anodennahen Gebieten in Rich- 
tung auf die Kathode wandern mu8. Der Bereich hoher Leitfahigkeit 
vor der Anode wird namlich bestrebt sein, sich auszudehnen; der Ge- 
samtstrom durch den Kristall sucht sich zu vergréBern. Der Gesamt- 
Widerstand muB der Bedingung 


(0 R= O) rnin (11) 


gentugen. 

Das experimentell haufig gefundene rasche Zuriickziehen des Ringes 
auf seinen stationaéren Platz vor der Kathode kurz nach dem Einschalten 
des Feldes!* scheint die angegebenen Uberlegungen zu bestatigen. 

Es bleibt schlieBlich noch zu erklaren, weshalb der ringférmige 
Raumladungsbereich vor der Kathode halt macht und nicht in die Be- 
grenzungsflache zwischen Metall und CdS-Kristall gedrangt wird. Eine 
Annaherung des Raumladungsgebietes an die Kathode hat ein Wachsen 
der Feldstarke zwischen Kontaktmetall und CdS zur Folge. Diese Rand- 
feldstérke Ep kann jedoch einen aus der Kontaktbedingung gegebenen 
Wert nicht merklich iibersteigen. 
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Liegt nun die Randfeldstarke wesentlich unter der Feldstarke, die 
maximal im Kristallinneren aufrecht erhalten werden kann, so bleibt 
das Hauptraumladungsgebiet deutlich vor der Kathode. Nach den 
bisher skizzierten vereinfachten Uberlegungen (Vernachlassigung sog. 
Randschichten) beginnt an der Kathode bei E =Ep das Feld monoton 
mit dem Abstand von der Kathode anzuwachsen. Die experimentellen 
Ergebnisse zeigen, daB dann im CdS die Bedingung 


ER =< ee (4 2) 
erfiillt ist. 


214. Zur Wahl der Randbedingungen. Der durch die Gln. (8) bis (40) 
beschriebene Mechanismus erfordert zur eindeutigen Festlegung des 
Feld- und Raumladungsverlaufes drei Randbedingungen. Dafiir bietet 
sich zunachst die Bedingung 


fE(q dx =U (13) 


an, wobei L der Abstand von der Kathode zur Anode und U die an- 
gelegte Spannung ist. 

Mit einer Beziehung zwischen Stromdichte 7 und den Kontaktbe- 
dingungen an Kathode und Anode konnten die zwei weiteren Bedin- 
gungen angegeben werden. In diesem Fall miiBten jedoch die relativ 
komplizierten Randschichten am Metall-Halbleiterkontakt in die Uber- 
legungen einbezogen werden. 

Es erscheint daher zweckmaBiger, halbempirisch vorzugehen und 
einige direkt aus dem Experiment entnehmbare Parameter als Randwerte 
einzufiihren. Als ein solcher Parameter kann die Stromdichte 7 verwandt 
werden. Als zweiter Parameter ist die Stelle x) des maximalen Feldes 
ausgezeichnet. 

Vernachlassigt man in Gl. (13) den Potentialabfall im niederohmigen 
Gebiet zwischen Raumladungszone und Anode, so ist mit 


fE(o dx =U, E(x = %) = Exit (14) 
0 


und 7 sowie den Gln. (8) bis (10) der raumliche Verlauf von Feld und 
Raumladung vollstandig bestimmt *. 

Bei Kenntnis der Stromdichte 7 bei irgend einer angelegten Spannung 
14Bt sich die Randfeldstarke Ep berechnen. Unter Vernachlassigung der 
Randschichten ist es damit médglich, die Stromspannungskennlinie 7 (U) 
zu berechnen. 


* Uber die aus dem Experiment nur unsicher zu entnehmende Feldstarke Fy,;i¢ 
(Potentialsondenmessungen) mitissen entsprechende Annahmen gemacht werden. 
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Eine elementare Auswertung des angegebenen Differentialgleichungs- 
systems ist nicht moglich. Fiir eine numerische Auswertung ist die 
Kenntnis der in (8a) und (9) enthaltenen Parameter sowie der Anregungs- 
funktionen w(£) und w’(£) Voraussetzung. 

Es soll Aufgabe einer spateren Arbeit sein, solche numerischen Aus- 
wertungen vorzunehmen und auch quantitative Vergleiche mit dem 
Experiment anzustellen. 


3. Vergleich mit den in 13 angegebenen experimentellen Ergebnissen 


Mit dem hier beschriebenen Mechanismus laBt sich das in? an- 
gegebene experimentelle Material leicht verstehen. 

So erklaren sich die Form der Verdunkelungserscheinung und die 
Tatsache der Realstrukturabhangigkeit (s. u.) in einfacher Weise aus den 
bisher angegebenen Uberlegungen. 

Die Zeitkonstante der zeitlich beachtlich tragen Erscheinung labt 
sich als Einstellzeit eines stationaren Zustandes der Reaktionskinetik 
ohne weiteres verstehen. Auch die Abhangigkeit von der eingestrahlten 
Lichtintensitat (mit wachsender Intensitat der Anregung wird eine Ver- 
minderung der Zeitkonstante bewirkt) wird nach den itiblichen Vor- 
stellungen der Reaktionskinetik verstandlich*. 

Die Form der ,,Aufw6lbung“ des Feldes vor der Kathode wird emp- 
findlich von der energetischen Form des Stértermspektrums in der 
verbotenen Zone abhangen, da die Ausbildung von Raumladungen 
eine elektrische Anregung von Elektronen bzw. Defektelektronen aus 
diesen Stortermen zur Voraussetzung hat. Es ist zu erwarten, daB 
Kristalle, die nur eine monoenergetische Stértermgruppe besitzen, eine 
steilere ,, Feldaufwélbung“ zeigen als solche, die ein breites St6érterm- 
spektrum besitzen. Die experimentell gefundenen unterschiedlichen 
Feldverlaufe bei verschieden dotierten Kristallen!? liefern einen ent- 
sprechenden Hinweis zur Bestétigung dieser Uberlegungen. Auch itiber 
die raéumliche Inhomogenitat eines solchen Stértermspektrums im 
Kristall sollten sich Hinweise gewinnen lassen; Teile der ringférmigen 
Verdunkelungserscheinung zeigen im allgemeinen unterschiedliche Feld- 
verlaufe. 


* Will man dagegen die Zeitkonstante als dielektrische Relaxationszeit 


Eg 
oO 


verstehen, so mtiBte man die Existenz von hochohmigen Kristallbereichen an- 
nehmen, deren Leitfahigkeit um mindestens fiinf GréBenordnungen kleiner ist als 
aus angelegter Spannung, Strom und Kristalldimensionen fiir den homogenen Fall 
errechnet werden kann. Bei einem einfach geschichteten Medium wiirde dies zur 
Folge haben, da® in solehen hochohmigen Bereichen Feldstarken bis 101° V/cm 


auftreten miBten, wenn an dem Gesamtkristall etwa 10° V/cm liegen, was sicher 
auszuschliefen ist. 
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Die Tatsache, daB gelegentlich zwei konzentrische ringférmige Ver- 
dunkelungen gefunden wurden, zeigt, daB das Gebiet hoher Leitfahig- 
keit nicht stets den gesamten Raum zwischen der Produktionszone von 
Leitungselektronen und der Anode iiberdeckt. Die Elektronen driften 
unter der Wirkung des Feldes von ihrem Entstehungsort in Richtung 
auf die Anode. Infolge ihres Anhaftens an Gitterstérungen nimmt die 
Konzentration freier Elektronen mit wachsendem Abstand von ihrem 
Entstehungsort ab. Die Feldstarke steigt daher entsprechend an, eine 
neue Raumladungszone kann sich ausbilden und zu einer erneuten Feld- 
aufwélbung Veranlassung geben. Ein ganz dhnlicher ProzeB wie vor 
der Kathode kann sich hier im Kristallinneren wiederholen. Aus dem 
Abstand beider Ringe voneinander kénnen mdglicherweise Schliisse 
tiber andere physikalisch interessierende Parameter gezogen werden 
wie z.B. Driftlangen von Leitungselektronen, Wahrscheinlichkeiten fiir 
eine elektrische Anregung aus Hafttermen usw. 


4. Konsequenzen ftir den Durchschlagsvorgang 


Aus experimentellen Untersuchungen zeigt sich, da8 auch im Be- 
reich des steilen Stromanstiegs ein qualitativ ahnliches Bild wie in 
Fig. 1 gefunden wird. Das bedeutet, daB die Feldstarke auch im Durch- 
schlagsgebiet selbst nicht raumlich homogen ist, sondern ein ganz ana- 
loges Verhalten zeigt, wie es in dieser Arbeit besprochen wurde. 

Die ,,Durchschlagsfeldstarke“’ wird nur an einem raumlich lokali- 
sierten relativ kleinen Kristallbereich erreicht. Solange die Durch- 
schlagsspannung (an den Kristallelektroden) noch nicht erreicht ist, 
wirkt der hochohmige Kristallteil an der Kathode als Stabilisierungs- 
widerstand, der den materialzerstérenden Durchschlag verhindert. 

Mit wachsender angelegter Spannung wird diese Stabilisierung offen- 
sichtlich immer schlechter, bis sie bei der Durchschlagsspannung nicht 
mehr méglich ist. Hier reichen die in einer relativ diinnen Schicht 
hoher Feldstarke erzeugten Leitungselektronen offensichtlich aus, um 
einen Strom zu ziehen, der gro8 genug ist, um den Kristall thermisch zu 
zerstoren. 

Nach diesen Uberlegungen wird verstandlich, daB die Durchschlags- 
spannung pro Einheit des Elektronenabstandes stark realstrukturab- 
hangig ist, wie wir es in vorangegangenen Arbeiten ftir das CdS bereits 
beschrieben haben ®®, 

Fiir die Zunahme der Durchschlagsspannung mit abnehmender 
Impulslange bei Belastung mit Spannungsimpulsen’ ergeben sich eben- 
falls neue Gesichtspunkte. In der kurzen Zeit eines Spannungsimpulses 

5 Borer, K.W., u. U. Kime: Z. Naturforsch. 9a, 267 (1954). 


6 Borer, K.W., U. Kimmer u. G. Ksorr: Z. phys. Chem. (im Druck). 
7 BoER, K.W., J. Dztestaty u. U. KUMMEL: Z. Naturforsch. 13a, 560 (1958). 


Z. Physik. Bd. 155 13 


194 K.W. Borer: Inhomogene Feldverteilung in CdS-Einkristallen 


kann sich das Feld nicht weit genug aufwélben. Es muB daher eine 
hdhere Spannung an den Kristall gelegt werden, um einen Durchschlag 
zu bewirken. 

Aber auch die als Hinweis auf die StoBionisation gedeutete Dicken- 
abhangigkeit®»® der ,,Durchschlagsfeldstarke“ erscheint unter einem 
anderen Aspekt. Es besteht durchaus die Méglichkeit, daB die Feld- 
starke in diinnen Schichten nicht Platz hat, sich stark genug aufzu- 
wolben. Man muB daher an diinnen Schichten hdhere ,,Felder“’ an- 
legen, um in einem kleinen Kristallbereich tatsachlich die kritische Feld- 
starke zu erreichen. 

Inwieweit die beschriebene Feldaufwélbung vor der Kathode fiir 
die zuletzt genannten bisher bereits experimentell gefundenen Effekte 
verantwortlich gemacht werden kann, mu8 jedoch weiteren Unter- 
suchungen vorbehalten bleiben *. 

Es bleibt jedoch festzustellen, daB das elektrische Feld auch im 
Durchschlagsgebiet in betrachtlichem MaBe raumlich inhomogen ist, 
und da& die bisher aus angelegter Spannung und Elektrodenabstand 
berechnete Durchschlagsfeldstarke, zumindest beim CdS, betrachtlich 
zu niedrig ist. 

Die Ursachen der Feldaufwélbung sind prinzipieller Natur und nicht 
auf Photoleiter beschrankt!®. Es ist daher eine ahnliche Feldaufwélbung 
im Durchschlagsbereich auch bei anderen festen Isolatoren zu erwarten. 
Sie mu8 von den Durchschlagstheorien beriicksichtigt werden und 
bedeutet zunachst, daf{ wahrscheinlich viele ,,Durchschlagsfeldstarken* 
hoher liegen, als sie bisher aus dem Experiment bei vorausgesetzt 
homogenen Feldverteilungen entnommen wurden. 

Fiir anregende Diskussionen danke ich Herrn Professor Dr. E.I. ADIROWITSCH, 
Herrn Professor Dr. W. FRANz und Herrn Professor Dr. F. SAUTER. Herrn Professor 


Dr. R. Rompe danke ich fiir sein stetes Interesse an dieser Arbeit und ihre Férderung 
durch wertvolle Hinweise. 


* Sowohl die GréBen der Zeitkonstante als auch der kritischen Dicke bei denen 
eine Anderung der ,,Durchschlagsfeldstarke'’ gemessen wird liegen allerdings bei 
betrachtlich kleineren Werten, als man sie auf Grund der oben beschriebenen Feld- 
aufw6lbung erwarten sollte. 

8 FRANZ, W.: Handbuch der Physik, Bd. XVII, S. 244ff. Berlin: Springer 1956. 

®Vgl. auch K.W. Bérr, U. Kimmer u. W. Missetwitz: Naturwiss. 45, 331 
(1958). 

10 AprrowITSCH, E.I.: Z. Phys. 155, 195 (1959). Vgl. auch 48, 
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Einflu8 der Feldemission 
auf die Verteilung starker Felder in festen Kérpern 


Von 
E. I. ADIROWITSCH 


Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 21. February 1959) 


Es werden Untersuchungen der Kinetik von Einstellvorgangen einer inhomogenen 
Feldverteilung in festen Dielektrika und Halbleitern durchgefiihrt. Dabei wird 
gezeigt, daB neben einer Stérstellen-Ionisation die Feldemission aus der Kathode 
wesentliche Bedeutung besitzt. Der stationére Fall fiir das Dielektrikum wird 
behandelt und gelést. 


Einleitung 

In der Moskauer Konferenz iiber Dielektrika hat K.W. B6ErR!:2 
iiber ein neues optisches Untersuchungsverfahren starker elektrischer 
Felder in festen Dielektriken und Halbleitern berichtet. Diese Methode, 
die auf der Ausnutzung feiner quantenmechanischer Effekte beruht, 
die zur Verschiebung der langwelligen Grenze der Grundgitterabsorption 
im Kristall unter Einwirkung des elektrischen Feldes fiihren, gestattet 
es, das Bild der Feldstarkeverteilung in einem festen K6rper visuell zu 
beobachten. Beim Durchgang von Licht durch ein Dielektrikum oder 
einen Halbleiter mit einer der Kante der Grundgitterabsorption ent- 
sprechenden Wellenlange steigt die Lichtabsorption mit dem An- 
wachsen der Feldstarke. Daher erscheint der Kristall bei der Durch- 
sichtsbeobachtung inhomogen: an den Stellen, wo die Feldstarke E 
gréBer ist, wird der Kristall dunkler sein, wo sie kleiner ist — 
heller. Das Bild der Beleuchtungsverteilung des durch den Kristall 
tretenden Lichtes fallt unter entsprechenden Versuchsbedingungen 
(eindimensionales Feld und Beleuchtung in einer zu © senkrechten 
Richtung) mit der Verteilung der Feldstarke im Kristall zusammen. 

Das von K.W. BOER vorgeschlagene Verfahren besitzt offensicht- 
liche Vorziige gegeniiber dem Sondenverfahren, sowie anderen be- 
kannten Untersuchungsmethoden starker elektrischer Felder in festen 
Korpern. 

1 Boer, K.W., H.J. HAnscw u. U. Kimmer: Anwendung elektro-optischer 
Effekte zur Analyse des elektrischen Leitungsvorganges in CdS-Einkristallen. 
Z. Physik 155, 170 (1959). 

2 BOER, K.W.: Inhomogene Feldverteilung in CdS-Einkristallen im Bereich 
hoher Feldstarken. Z. Physik 155, 184 (1959). 
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Diese Vorziige sind besonders fiihlbar im Falle von nicht stationaren 
Vorgingen der Einstellung oder Neuverteilung von Feldern und von 
Raumladungen. 

Interessante Ergebnisse iiber die inhomogene Feldverteilung und 
Raumladung sind nach diesem Verfahren an CdS-Einkristallen erhalten 
worden}. 

Theoretische Vorstellungen tiber Prozesse im CdS, die zum Auftreten 
eines Maximums von E im Inneren eines Kristalls und zur Verschiebung 
dieses Maximums zur Kathode hin fiihren, sind von K.W. BOER im 
Artikel? dargelegt. 

Sie laufen auf folgendes hinaus: Das elektrische Feld erhéht die 
Wahrscheinlichkeit der Auslésung von Elektronen aus den Hafttermen 
in das Leitfahigkeitsband und die Wahrscheinlichkeit einer Auffiillung 
der Aktivatorterme mit Elektronen aus dem Valenzband. Rekombina- 
tion und Neuverteilung der hauptsachlichsten beweglichen Ladungs- 
trager (im CdS sind es die Elektronen) fiihren dazu, daB sich die Ab- 
weichungen vom homogenen Feld, durch die Inhomogenitat des Kristalls 
oder Fluktuationsursachen bedingt, nicht riickbilden, sondern solange an- 
wachsen, bis die lokale Feldstarke die Durchschlagsfeldstarke erreicht hat. 

In den von K.W. BOER entwickelten Ausfiithrungen ist scheinbar 
eine Schwierigkeit enthalten. Die Erfahrung lehrt, daB nach Auftreten 
eines Maximalfeldgebietes im Kristall sich dieses Gebiet durch den 
Kristall hindurch in Richtung auf die Kathode zu verschieben beginnt, 
jedoch dieselbe nicht erreicht, sondern in einem bestimmten Abstand 
davor halt macht!. An Stelle einer physikalischen Erklarung dieser 
Tatsache werden zwei formale Bedingungen eingefiihrt — die Forde- 
rung eines Minimums des Kristallgesamtwiderstandes und die Forderung, 
daB das Feld um die Kathode kleiner bleibt als das Maximalfeld im 
Kristallinnern. Der vorliegende Artikel ist der Behandlung dieser 
Frage und dem damit in Zusammenhang stehenden (auf den Kristall 
bezogenen) Schwingungseffekt des Maximalfeldgebietes bei konstanter 
an den Kristall gelegter Potentialdifferenz gewidmet!. AuBer einer 
qualitativen Behandlung nicht stationaérer Erscheinungen wird auch 
die Berechnung der stationaéren Verteilung des elektrischen Feldes in 
einem festen K6rper mit lokalisierten Elektronenzustanden durch- 
gefiihrt, unter der Voraussetzung, daB die Feldwirkung die thermischen 
Effekte iibertrifft (Fall eines starken Feldes), 


§ 1. EinfluB der Feldemission auf die Kinetik 
der Neuverteilung des elektrischen Feldes 
Betrachten wir ein Dielektrikum, oder genauer, — einen Halbleiter 
mit geringer spezifischer Leitfahigkeit (z.B. bei hinreichend_tiefer 
Temperatur), — der in ein starkes elektrisches Feld gebracht ist. 
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Wir setzen voraus, daB der Halbleiter infolge in ihm enthaltener 
Stérstellen oder Defekte eine bevorzugte Leitfahigkeit einer Art besitzt. 
Um konkret zu sein, wollen wir annehmen, daB es ein Halbleiter vom 
n-Typus ist. 

Es mége als Folge raumlicher Inhomogenitaten, Anwachsen von 
Fluktuationen? oder aus anderen Griinden im Bereich ,,ab‘ (Fig. 1) 


| 
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Fig. 1au. b. Verteilung des Potentials, der Feldstarke und der Raumladungsdichte im Augenblick des Auftretens 


eines Ionisationsvorganges an Stérstellen durch das Feld (a) und in stationarem Zustand (b). K Kathode; 
A Anode; a und b Grenzen des Bereichs eines starken Feldes; c Lage des maximalen Feldes 


eine Feldstarke entstanden sein, die den Mittelwert Fi =— = be- 


deutend iibertrifft und hier die Wahrscheinlichkeit eines Elektronen- 
iibergangs aus den vollbesetzten diskreten Termen in das Leitfahigkeits- 
band wesentlich erhoht. Falls solch ein starkes Feld von auBen gleich- 
maBig im ganzen Halbleiter erzeugt worden ware, so wiirde es offenbar 
keine Neuverteilung der Raumladungen hervorrufen, sondern nur eine 
Konzentrationsanderung der freien und gebundenen Elektronen und 
Defektelektronen zur Folge haben. Unter den vorliegenden Bedingungen 
wird die Relaxation der Leitfahigkeitselektronen, die durch das Feld 
im Gebiet ,,ab‘‘ erzeugt werden, nicht nur infolge einer Rekombination, 
sondern auch infolge ihres durch das Feld bewirkten Driftens tiber die 
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Grenze ,,b“ vor sich gehen. In einem starken Feld wird dieser Drift- 
vorgang eine wesentliche Rolle in der Kinetik der Anderung der freien 
Elektronenzahl im Gebiet ,,ab‘‘ spielen. Als Ergebnis wird im Bereich 
0 die positive Raumladung ansteigen, was zu einer Verminderung 
der Feldstarke E im Inneren von ,,cb‘‘ und zu einer Zunahme von E 
im Bereich ,,ac‘‘, d.h. zu einer Verschiebung des Maxmimus von £ und 
des ganzen Lokalisationsgebietes des starken Feldes in Richtung auf 
die Kathode fiihrt*. 

Der Vorgang der Verschiebung des Bereiches ,,ab“ zur Kathode, 
durch Fig. 1 illustriert, wird von einer FeldvergréBerung des Gebietes 
um die Kathode, besonders unmittelbar an der Kathode begleitet. Dieser 
ProzeB muB aufhéren, wenn das Feld an der Grenze Metall-Halbleiter 
den Wert — E, erreicht, der dem Beginn der Feldemission aus der Kathode 
entspricht. 


Tatsadchlich ist die Ursache der Verschiebung des Bereichs des starken 
Feldes zur Kathode hin die Verwandlung einer negativen Raumladung in 
eine positive links von ,,c‘‘ als Folge davon, daB die Ionisation der Stér- 
stellen durch das Feld und das Driften der Elektronen durch den Quer- 
schnitt ,,c‘‘ durch den Zustrom der Elektronen von der Kathode her (durch 
den Querschnitt ,,a‘‘) nicht kompensiert wird. Doch sobald das Feld um 
die Kathode den Wert £, erreicht hat, tritt auBer der friiheren Strom- 
verteilung ein Feldemissionsstrom aus der Kathode auf, der zum Gleich- 
gewicht zwischen Abstrémen und Zustrémen von Elektronen im Bereich 
des starken Feldes und zum AufhGren der Verschiebung dieses Gebietes 
durch den Halbleiter hindurch fiihrt. Eine weitere Annaherung des 
Bereichs ,,ab“ an die Kathode ist unméglich, da dann infolge der sehr 
steilen Abhangigkeit des Feldemissionsstromes aus der Kathode von der 
Feldstarke der Elektronenstrom in das Gebiet des starken Feldes von 
der Kathode her den Elektronenstrom aus diesem Gebiet zur Anode 
iibertreffen wiirde, was eine Verschiebung des Gebietes ,,ab“ in umge- 
kehrter Richtung (zur Anode) hervorrufen wiirde. 


Betrachten wir jetzt, was vor sich gehen wird, wenn man nach 
Einstellung einer stationaren Feldverteilung die an den Halbleiter an- 
gelegte Potentialdifferenz vergréBert. Infolge des Anwachsens des 
Feldes an der Grenze Metall-Halbleiter wachst der Feldemissionsstrom 
aus der Kathode. Es ergibt sich eine Stérung des Gleichgewichts der 
ein- und ausstrémenden Elektronenstréme im Bereich des starken 
Feldes, wobei der Zustrom von Elektronen von der Kathode her den 


* Das Auftreten groBer positiver Werte @(*) in ,,cb“ ruft eine starke Vermin- 
derung des negativen Feldes in diesem Gebiet hervor. Das fiihrt zu einer Abnahme 
des Potentialgefalles zwischen dem Querschnitt ,,c‘‘ und der Anode, was (bei Kon- 


stanz der Spannung zwischen den Elektroden) das Anwachsen des Feldes links 
von ,,c‘‘ zur Folge hat. 
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Abstrom zur Anode iibertreffen wird. Dies wird eine Verschiebung des 
Gebietes des starken Feldes von der Kathode zur Anode bewirken. Die 
Verschiebung des Bereichs ,,ab“ stellt jedoch einen Vorgang von kom- 
plizierter Kinetik dar. Wegen der Abhangigkeit der Anregungswahr- 
scheinlichkeit der lokalisierten Elektronen von der Feldstarke muB die 
Verschiebung des Gebietes des starken Feldes eine Stérung der Bilanz 
der Elektroneniiberginge, eine Anderung der Elektronenverteilung auf 
die Zustande, ein Auftreten von zusatzlichen Diffusionsstromen zur 
_ Folge haben. Also kann der Vorgang der Neuverteilung der Felder und 
Raumladungen, hervorgerufen durch Anderung der Potentialdifferenz U, 
eine merkliche Nachwirkung besitzen, die durch die charakteristischen 
Zeiten der Rekombinationsprozesse, der Diffusion u.a. bestimmbar ist. 

Der durch diese Vorgange sich verzégernde Teil der Feldanderung 
an der Kathode kann dazu fiihren, daB, nachdem der Bereich des 
starken Feldes stehengeblieben ist, der Emissionsstrom aus der Kathode 
weiter sinken wird, das Gleichgewicht der Elektronenstréme gestért 
_ wird und das Gebiet ,,ab“ beginnen wird, sich zur Kathode zuriickzu- 
verschieben. Darauf wird das Gebiet tiber den Zustand seiner stationaren 
Lage hinauslaufen, sich der Kathode weiter nahern, schlieBlich stehen- 
bleiben und, infolge des Anwachsens der sich verzégernden Komponente 
des Feldes an der Kathode und einer erneuten Gleichgewichtsstérung 
der Stréme, wird der Vorgang erneut beginnen. 

Wir erkennen, da8 die Effekte der inneren (Ablésen von Elektronen 
aus lokalisierten Termen) und 4uBeren (HerausreiBen von Elektronen 
aus der Kathode) Feldemission und die Kinetik der Neuverteilungs- 
prozesse der Elektronen sowohl zwischen Quantenzustanden im gegebenen 
Punkt als auch im Halbleiterinnern zu einem Auftreten von selbst- 
erregenden Schwingungen des Feldes und der Raumladung fiihren 
konnen, da ein und derselben Lage des Bereiches des Maximalfeldes 
im Halbleiter zwei verschiedene Werte des Feldemissionsstromes aus 
der Kathode entsprechen kénnen. 

Wie sich aus der angegebenen physikalischen Betrachtung ergibt, 
wird die Periode dieser Schwingungen durch die charakteristischen 
Zeiten der Halbleiterkinetik und nicht durch die Maxwellsche Re- 


laxationszeit bestimmt. 


§ 2. Stationdre Verteilung eines starken elektrischen Feldes 
K.W. Boer gibt den CdS-Einkristall durch ein die Terme von 
zweierlei Typen enthaltendes Bandermodell eines festen Korpers 
wieder2. Dabei wird die Beleuchtung des Kristalls nicht nur als Mittel 
zur Sichtbarmachung der Feldverteilung interpretiert, sondern auch als 
physikalisches Agens, das die Auffiillung der Haftterme durch Elektro- 
nen bedingt. Eine derartige Spezialisierung des Modells scheint uns fir 


200 E. I. ApIROWITSCH: 


das Auftreten einer inhomogenen Verteilung eines starken elektrischen 
Feldes nicht notwendig zu sein. Daher werden wir nicht von einem kon- 
kreten Bandermodell des Kadmiumsulfids ausgehen, sondern von einem 
nur die prinzipiellen Grundvorstellungen widerspiegelnden Modell: 

4. das Vorhandensein von lokalisierten Termen im Kristall; 

2. die Abhangigkeit der Anregungswahrscheinlichkeit von Elektronen 
aus lokalisierten Termen von der Feldstarke; 

3. der Effekt der Feldemission aus der Kathode bei E = — £,. 

Zu diesem Zweck betrachten wir das Bandermodell in Fig. 2, das 
aus dem Leitfahigkeitsband und den Donatortermen einer Typenart 
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Fig. 2. Energetisches Schema des Kristalls 


1 


besteht. Die Kinetik der Elektronenvorgange in solch einem Modell 
wird durch die Gleichungen 


on q Sai a ae 
ane g div) = ot be (ie) 
3) 
aK Tee, we ae 
j=qunE + qD gradn (4) 
divE =“ 9 
=q(y,—¥ —m 
beschrieben. e=9(1 ) 
Hier sind »,,» und 2 — die Konzentration der Donatoren, der 


Elektronen in den Donatortermen bzw. der Elektronen im Leit- 
fahigkeitsband; a und 6 — die Anregungswahrscheinlichkeit und der 
Anhaftkoeffizient fiir Elektronen am Donatorterm. Die iibrigen Bezeich- 
nungen sind die allgemeingebrauchlichen. 

Wir betrachten einen stationaren Fall | = = 0) bei einer hinreichend 


tiefen Temperatur, bei der eine thermodynamische Gleichgewichtsleit- 
fahigkeit, durch eine thermische Anregung von Elektronen aus den 
Donatortermen bedingt, hinreichend gering ist. I etzteres ist eine un- 
erlaBliche Voraussetzung, um die Erzeugung starker Felder im Halb- 
leiter zu erméglichen. Im Fall makroskopischer Kristalldimensionen 
und nicht sehr groBer Werte der mittleren Feldstarke ist die Strom- 
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dichte 7 ~0*. Wenn man die Voraussetzung, daB8 der Strom klein ist, 
in der Form 7 0 schreibt, dann hat das eine verschiedene Bedeutung 
fiir Gebiete, in denen ein Diffusionsstrom wesentlich ist und fiir Gebiete, 
in denen man diesen Strom vernachlassigen kann. Im ersten Fall ist 
der Gesamtstrom klein im Vergleich zu den Partialstrémen der Diffusion 
und des Driftens (7<jpyitt, <Jpis). Im zweiten Fall ist sowohl der 
Gesamtstrom 7 als auch seine Driftkomponente jp, i; klein. 

Die Wahrscheinlichkeit einer Elektronenanregung aus lokalisierten 
Termen in das Leitfahigkeitsband hangt von der Temperatur und der 
Feldstarke ab: a=a(T, E) ; beihinreichend tiefer Temperatur ist a=a(E). 

Die Abhangigkeit a(£), bedingt durch das Herauslésen der Elektro- 
nen aus den Stérstellen durch das elektrische Feld, muB sehr steil sein. 
Wir approximieren sie durch die Funktion 


e Ober m el See Bs 
wo EF, der kritische Wert der Feldstarke ist, bei dem eine intensive 


Loslésung der Elektronen aus den Storstellen (innere Feldemission) ent- 
steht. Aus dem Gleichungssystem fiir den stationadren Fall** 


oj OS NG = Vy 
oo ee rae ee 
GX) (3) 
dn q ‘okie ho Wat: 
dx | eg Gos dx € et 
folgt, daB infolge der Wahrscheinlichkeit einer Stérstellenionisation, die 
durch die Funktion (2) definiert ist, E =— E, der maximal mégliche 


Wert der Feldstarke im Halbleiter sein wird, wobei dieser Wert nur an 
einem oder an mebhreren isolierten Punkten erreicht werden kann. 
In der Tat strebt fiir *>%x,—0 E——E,, dem Betrage nach 


LS rs 


gn<0O. Jedoch im Punkt x = x» 


sO dE 
anwachsend. Dabei ist — | 
ax |%—0 


verdndert ~ sprungweise seinen Wert von Null bis »,, infolgedessen ist 


dE 4 
gee ‘ q(vy—n) >0. 


Um eine inhomogene Feldverteilung im Halbleiter aufzufinden, 
muB man ein System von Gln. (3) links (das Gebiet um die Kathode) 
und rechts (das Gebiet an der Anode) von x = %, lésen, bei vorgegebenen 
Bedingungen der Lésungen im singuléren Punkt x). Der Wert x) muB 
durch die Lésung der Aufgabe bestimmt werden. 

* Im folgenden bezeichnen wir der Kuirze wegen die Stromdichten 7, 7pif¢ und /prift 


einfach als Strome. 
*k Wir betrachten den eindimensionalen Fall. Wir benutzen das Einsteinsche Ver- 


haltnis bes = Le Es bezeichnet p=v,—v die Konzentration der Defektelek- 


Le q 
tronen in lokalisierten Termen. 
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Die Ebene x =x, stellt bei einer derartigen Fragestellung den Be- 
reich einer starken Stérstellenionisation dar, in dem man das Glied per 


in der dritten Gleichung des Systems (3) nicht vernachlassigen darf 
(Bereich ,,cb“ in Fig. 1). Bei »,~10'7 cm geht die Feldstarkenande- 
rung von JE ~108 V/cm in einem Abstand von 
PR eAE 
4@qV, 
vor sich, der bedeutend kleiner als der Elektrodenabstand L ist. Daher 
ist ein derartiger Grenziibergang zur Ersetzung des Bereichs ,,cb“* durch 
eine Ebene gerechtfertigt. Der Zusammenhang der Aufgabenlésung in 
den Gebieten um die Kathode und um die Anode ist durch die Angabe 
des Spannungs- und des Feldstarkesprungs bei x =), d.h. durch die 
Angabe der Ladung und des Dipolmomentes der Doppelschicht je cm? 
in der Umgebung der singularen Stelle bestimmt. 
Da die Potentialanderung im Abstand/ weit kleiner als die Span- 
nung U an den Elektroden ist, setzen wir: 


~~ 107 cm (4) 


E\,-0o=—E, Elnso=0, Ylx—-0=Y|a40 = U. (5) 


Wir werden weiter unten noch auf die Besprechung dieser Voraussetzung 
zurtickkommen. 
In Gebiet um die Anode (x > 9) gilt 


y= U; f= =F =—p=0 (6) 


Die Konzentrationsverteilung der Ladungstrager, die Raumladungs- 
dichte, die Partialstréme und die Feldstarke im Bereich um die Kathode 
wird durch die Gleichungen 


de q soe dE 4 a= 
ga a Os ae ae naccene ; 

Levee ee Se ee eee a7 a ‘ 
P=0; @=——> 9"; Ioin— gun; Imam? ae 


bestimmt. 


Indem wir das Potential y einfiihren und y|,-0=0 annehmen, 
erhalten wir 


eC. nbs 
mat, 1 okT 
S ih eano (8) 
eC : a 4 : 
Wo - :? die Elektronenkonzentration unmittelbar an der Kathode 


(bei x =0) bedeutet. Die Aufgabe im Bereich um die Kathode lauft auf 
die Lésung der Gleichung 


dx? 2kT (9) 
hinaus. 
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Das erste Integral dieser Gleichung gestattet es, die Feldstirke als 
Funktion des Potentials 


d nid 
E=-#-_|/qdFic 10 
auszudriicken. ae : : on 


Die zweite Integration liefert die Potentialverteilung als implizite 
Funktion x (y): v 


d 
ge at ery (11) 
/ ead 
Ve, 


Die Integrationskonstanten C, und C, und x,, die Lage des Bereichs 
des starken Feldes Ey, werden auf Grund der Bedingungen 


E|y=0 p= VG +C,=—£, 


Ps 
Fp (ie CE 
cs U 2 0 (12) 
U 
d 
a= [it 
0 Veron 


bestimmt. 
Indem wir die Integration in (11) durchfiihren und Konstanten 


C. kT 
2 — ae | ~~ 4 
2 ae (13) 
einfiihren, kommen wir zu folgender parametrischer Schreibweise der 
Lésung kT ef (Zo, 4 4) 
Vidwales apt) 2 x tlt eye (14) 
wobei als Parameter a 
Cel hacer (15) 
dient. 


Indem wir die zweite Gleichung (14) nach yw auflésen, finden wir die 
Potentialverteilung zwischen der Kathode und der singularen Stelle %9, 
die dem Bereich der inneren Feldemission entspricht, 


i R 
RT sinh re 
Ber: Th amet (16) 
q sinh 


Zur Vereinfachung der Schreibweise ist hier statt A eine Konstante R 
eingefiihrt, die eine Langendimension besitzt und gleich 


nee eee ae (17) 
ist. ya+1-1 
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Aus (16) finden wir die Feldstarkeverteilung 


ey R RT on 
q ete 2r Ey; ace 2r 3 
snl qU (19) 
fas ep Sa 
é 3 
x, 
sinh 


woraus die Integrationskonstanten 


va cee tier 
GEG AVE — 2% 
pine =m yee—1+)e—x 


a Vee—1—Je?—x 


und die Stelle der Lokalisation eines starken Feldes 


y= \3 =4 yy Ve Hi tye —*) («Yor — 1 — Yor) (24) 


qE, ee —% Jer — 4 —Ve® — x) (x Ve?—1 + ee —x 
) | | 


bestimmt werden. 


Hier ist U E% 


q* > 
eater = ER: (22) 
Der Wert x) wird durch die GréBen U, E, und E, bestimmt und ist 
unabhangig von der GréBe des Halbleiters (dem Elektrodenabstand). 
Eine durch die Effekte der inneren und auBeren Feldemission bedingte 
inhomogene Feldverteilung kann nur unter folgenden Voraussetzungen 
stationar sein 


POR Te ae (23) 


kT ; ; 
Da — 0,025 V bei Raumtemperatur und 0,01 V bei Temperatur 
sill 
der fliissigen Luft ist, so kann man den Exponenten e*? als groB gegen 


~ . 22 o . 
Eins, wie auch als groB gegen a auffassen. Dies gestattet den Aus- 


druck 7, R und x, zu vereinfachen 


kT 
7 = " 
gk, 
U kT 4F? U 
te ee (24) 
1 q&y 49 —} By 
Gi kT 2 
%o=— + In Suds ae 
Ey qk, Eo + Ej Ey 
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und die Verteilung der Feldstarke, des Potentials und der Raumladungs- 
dichte im Bereich um die Kathode (zwischen Kathode und dem Ort der 
Lokalisation des starken Feldes) als folgende Formeln darzustellen: 


2 
sinh F + In Aes ‘| 
y= tin kT ale 
i : q 
sinh —|>— (U —E,) + In FE =a ) 
25) 
a te len) 4 ES 
E = — E, ctgh ale (U — E,x) + In al 
q:é EY ee on 4EG 
o= tA sinh? 4 | (U — Ex) +n | 
Aus den Formeln (24) und (25) folgt, daB die Raumladung und das 


inhomogene Feld auf eine kleine Umgebung des Bereichs der starken 
Stérstellenionisation lokalisiert sind; dabei ist die Lage dieses Ge- 
bietes beztiglich der Elektroden von der angelegten Potentialdifferenz U 
und der Feldstarke E, der Feldemission aus der Kathode abhangig, 
_ jedoch praktisch unabhangig von der Feldstarke £, der inneren Feld- 
_ emission der Elektronen. 

| Der physikalische Sinn dieses unerwarteten Ergebnisses bestcht darin, 
daB das Feld E ~ — E, im Bereich der groBen Raumladungsdichte und 


folglich im Bereich groBer Werte lokalisiert ist. Daher ist der Unter- 


schied in der Lage x, fiir zwei Halbleiter mit verschiedenen Ey (aber 
gleichen £,) klein: AE 
ey EEO 
A % dEjax << *0° (26) 
Bei U~1000 V und E,~10° V/cm ist %)~10-? cm, was mit den Ver- 
suchsergebnissen von K.W. BOer in Einklang steht?. 

Zum SchluB sei noch bemerkt, daB wir, falls die positive Raum- 
ladung im Bereich der inneren Feldemission keine vollsténdige Ab- 
schirmung des Feldes erzeugt, anstatt (5) folgende Voraussetzungen 
haben (y,<y2< U): 

By| get 2 Say E|,,40= Sa OO | 
P| 2-0 = V1 | rt0 = Pe: 


Im Bereich um die Kathode bleibt die oben erhaltene Lésung be- 
stehen, nur geht dann in alle Formeln y, anstatt U ein. Rechts von 
%» wird wieder ein Anwachsen des Feldes mit dem Abstand auftreten, 
und wenn die Anode hinreichend weit entfernt ist, und U—y, nicht 
sehr klein ist, so kann das Feld wieder den Wert — E, erreichen und 
einen zweiten Bereich der Stérstellenionisation schaffen. 

Ich bin Herrn Dr. K. W. Boer fiir die Mitteilung seiner Versuchsergebnisse und 
fiir die fruchtbringende Diskussion zu groBem Dank verpflichtet. 


(27) 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Verwendung von Schwingquarzen zur Wagung 
diinner Schichten und zur Mikrowagung* 
Von 
GUNTER SAUERBREY 
Mit 11 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. Februar 1959) 


Wird eine Fremdschicht auf eine zu Dickenscherungsschwingungen angeregte 
Schwingquarzplatte aufgebracht, so andert sich die Eigenfrequenz der Platte in- 
folge VergréBerung der schwingenden Masse. Da die Frequenzanderung eines 
Schwingquarzes sehr genau vermessen werden kann, ergibt sich daraus eine sehr 
empfindliche Methode zur Wagung diinner Schichten. 


Massenbelegung der Fremdschicht und Frequenzanderung sind einander proportio- 
nal. Die Proportionalitatskonstante la8t sich aus der Eigenfrequenz des Schwing- 
quarzes berechnen, so daB eine empirische Eichung bei der Schichtwagung mit 
Schwingquarzen entfallt. 


Die Genauigkeit des Schichtwageverfahrens ist in erster Linie durch die Tempe- 
raturabhangigkeit der Quarzeigenfrequenz begrenzt und betragt bei 1° C zuge- 
lassener LTemperaturschwankung etwa +4:+10-°g-cm-®. Das entspricht einer 
mittleren Dicke von 0,4 A bei der Dichte 9 = 1 g- cm”, 


Das Verfahren wurde auch zur direkten Wagung einer Masse ausgenutzt (Mikro- 
wagung). Dabei lieB sich eine Genauigkeit von 101° g erreichen. 


1. Aufgabenstellung 


Fast alle Untersuchungen an diinnen Schichten erfordern die Be- 
stimmung der Schichtdicke oder eines aqnuivalenten Parameters der 
untersuchten Schicht. Zu den Methoden, nach denen sich die Dicke 
diinner Schichten messen laBt, geh6rt die Wagung. Die Schichtdicke d 
ergibt sich dabei aus der Masse m zu 


m 
a Fa? (4) 
wenn die Flache & und die Dichte @ des Schichtmaterials bekannt sind. 
Bei diinnen Schichten ist die wahre Flache infolge der Rauhigkeit des 
Schichttragers oftmals nicht bekannt und der makroskopische Begriff 
der Dichte wird bei monoatomaren Schichten bedeutungslos. Auf Grund 
der Wagung l4Bt sich dann immer noch die ,,mittlere Massenbelegung‘‘ 
der Schicht in Masse je cm? makroskopischer Oberfliche angeben. Die 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Physikertagung in Heidelberg im Oktober 
1957. 
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Wagung monoatomarer Schichten gelang mit relativ hoher Genauigkeit 
zuerst MAYER und BEHRNDT! mit einer Mikrowaage aus Quarzglas, die 
sich in eine Hochvakuumapparatur einschmelzen und bei hoher Tempe- 
ratur ausheizen lieB. 

Bei der Suche nach einem Wageverfahren, das groBe MeBgenauigkeit 
zulaBt, dabei aber robust und allgemein verwendbar sein sollte, wurde 
in der vorliegenden Arbeit ein anderer Weg beschritten. Die in der Hoch- 
frequenz gebrauchlichen Schwingquarz-Platten vom Dickenscherungs- 
typ (AT- und BT-Schnitt) erwiesen sich zur Wagung diinner Schichten 
als geeignet, da ihre Eigenfrequenz nicht nur von der Plattendicke, 
sondern auch von der Dicke auf der Plattenoberflache befindlicher 
Fremdschichten abhangt. 

Qualitativ war diese Abhangigkeit seit langem bekannt. Sie wurde 
bei der Schwingquarzfertigung ausgenutzt, indem die Sollfrequenz des 
Quarzes mit der Dicke der Metallelektroden abgeglichen wurde?. In der 
vorliegenden Arbeit wird der EinfluB8 von Fremdschichten auf die Eigen- 
frequenz von Dickenscherungsschwingern untersucht, um zu klaren, in 
welcher Weise Schwingquarze zur Wagung diinner Schichten geeignet 
sind. 


2. Eigenfrequenz fremdschichtbehafteter Platten 
Die Dickenscherungsschwingung einer Quarzplatte nach Fig. 1 stellt 
eine stehende Transversalwelle dar. In der Grundschwingung ist die 
Plattendicke gleich einer halben Wellenlange. Die Eigenfrequenz / er- 
gibt sich dann zu: 


fa sina F (2) 


v, Ausbreitungsgeschwindigkeit der elastischen Transversalwelle in 
Richtung der Plattendicke, 


d_ Plattendicke, 
N= ab. Frequenzkonstante. 


Die Ausbreitungsgeschwindigkeit v, und damit die in der Schwingquarz- 
literatur angegebene Konstante N ist bei Quarz von der kristallographischen 
Richtung, d.h. vom Schnittwinkel der Quarzplatte abhangig. Fir die beiden 
Dickenscherungsschnitte mit verschwindendem Temperaturkoeffizienten der 
Eigenfrequenz hat N folgende Werte (s. HEIsING®): 


AT-Schnitt: N = 1670kHz mm 
BT-Schnitt: N = 2500 kHz mm. 
1 Maver, H., u. K. Beurnpt: Z. Physik 147, 499 (1957). 


2 AwENDER, H., E. BECKER u. K. Sann: Telefunkenztg. 28, 34 (1955). 
8 Heisinc, R.A.: Quartz crystals for electrical circuits. New York: Van 


Norstrand 1946. 
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Bei Platten endlicher Ausdehnung ist die Frequenzkonstante N infolge von Rand- 
einfliissen groBer und vom Verhdaltnis Plattendurchmesser ® zu Plattendicke d 


abhangig. 

Fir @/d=20 ist nach BecHMANN* die Abweichung von den hier angegebenen 
N-Werten kleiner als 1%. 

Bei der reinen Scherschwingung nach Fig. 1 (unendlich ausgedehnte 
Platte, isotropes Medium) verschieben sich parallele Schichten gegen- 
einander, ohne daB Deformationen innerhalb dieser Schichten auftreten. 
Liegt die Platte in der xy-Ebene eines rechtwinkligen Koordinaten- 
systems, so hangt die Scher- 
amplitude € nur von der 
y-Koordinate ab. Fir eine 
Platte der Dicke d ergibt sich 
dann: 


Ey.) =E (5. t)-sin =. (3) 


An der Oberflache der Platte 
befindet sich ein Schwin- 
gungsbauch. Die oberflachen- 


Fig. 1. Ideale Dickenscherungsschwingung einer Quarzplatte. nahen Schichten des Quar- 


(y Plattennormale, x- und z-Achse liegen in der Platten- zes beeinflussen die Eigen- 
ebene; X polare Achse, Z optische Achse des Quarzkristalls.) 


Die fiir Dickenscherungsschwingungen geeigneten Platten frequenz daher nur durch 
sind um die X-Achse aus der XZ-Ebene herausgedreht; i 4 Mass i 

AT-Schnitt: & = 35°; BT-Schnitt: ® = — 49°. Das anregende ihre nae lasse, nicht durch 

elektrische Feld liegt parallel zur y-Achse ihre elastischen Eigenschaf- 

ten. Infolgedessen beeinfluBt 

eine auf die Platte aufgebrachte hinreichend diinne Fremdschicht die 


Figenfrequenz der Platte genauso, wie eine Plattenschicht gleicher Masse. 


Aus Gl. (2) ergibt sich die Eigenfrequenzinderung A//f, wenn die 
Dicke d einer Schwingquarzplatte um Ad vergréBert wird. Dieselbe 
Frequenzanderung ergibt sich, wenn eine Fremdschicht gleicher Masse 
auf die Platte aufgebracht wird: 


fi“ Tg” AE ae Tape (4) 
i Eigenfrequenz der Quarzplatte, 
d Dicke der Quarzplatte, 
09 Dichte der Quarzplatte, 
F Flache der Quarzplatte, 
Amg Masse einer Plattenschicht der Dicke Ad, 
Am _ Masse einer beliebigen, die Platte homogen bedeckenden Fremd- 
schicht. 


4 BecuMann, R.: J. Sci. Instrum. 29, 73 (1952). 
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Durch Einfiithrung der Massenbelegung vy = ae und der Frequenz- 
konstanten N =f - d ergibt sich der Zusammenhang zwischen Frequenz- 


anderung 4? und Massenbelegung ¢: 


Af ye ee 


p=—C;y-@. (4a) 


Hierin stellt die , Schichtwageempfindlichkeit‘! C i= eine Kon- 


fp 
. N’ @ 
stante dar, in der alle Konstanten des Schwingquarzes zusammengefaBt 
sind. 
Fur einen AT-Quarz mit einer Eigenfrequenz von 14 MHz (Plattendicke 
0,12mm) ergibt sich mit 09=2,65 g-cm™ die Schichtwageempfindlichkeit 


H : ; 
C;= 4,43 - 10? ee Eine Schicht der Massenbelegung 10-8 g-cm~? — entspricht 


g-cm 
1 A bei der Dichte @=1g-cm* — wiirde bei diesem Quarz eine Frequenzanderung 
Af = 4,4 Hz hervorrufen. Wie in Abschnitt 3 und 5 besprochen wird, lassen sich 
Frequenzanderungen Af=1 Hz noch gut auflésen. 


3. Messung der Eigenfrequenzanderungen 


Zur Messung der Eigenfrequenz der Schwingquarzplatte wird der 
Schwingquarz als frequenzbestimmendes Glied einer Oszillatorschaltung 
verwendet. 


Einem Schwingquarz laBt sich infolge seiner piezoelektrischen Eigen- 
schaften das in Fig. 2 dargestellte elektrische Ersatzschaltbild zuordnen 
(Capy>, s. auch ®). Aus dem zugehérigen Blindleitwertverlauf ergeben 
sich zwei Resonanzstellen. Es hangt von der verwendeten Oszillator- 
schaltung ab, welche von beiden angeregt wird. Die Serienresonanz- 
frequenz w, ist gleich der Resonanzfrequenz des reinen Serienkreises im 
Ersatzbild und gleich der gesuchten mechanischen Eigenfrequenz wy: 
Wo- (5) 


1 
a 
V\Lq° a 
Die Parallelkapazitat bedingt das Auftreten einer zweiten, dicht be- 
nachbarten Resonanzfrequenz (Parallelresonanzfrequenz w,). Da der 
Serienkreis hier induktiv wirkt, ist w, > @,. Unter Vernachlassigung 

der Verluste durch R,, ergibt sich: 


1 C 
| Cr Cy b 
y Laon Bt 
I Cagle Ge 
5 Capy, W.G.: Piezoelectricity. New York: McGraw Hill 1946. 


6 Handbuch fiir Hochfrequenz- und Elektrotechniker, Bd. II, herausgeg. v. 
C. Rint. Berlin: Verlag fir Radio-Foto-Kinotechnik 1953. 
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; ay S » : 
Bei den in Frage kommenden Schwingquarzen ist i: av 103, so daB obige 


Reihenentwicklung méglich ist. Fiir die Frequenzanderungen gilt dann: 
A®D, =AG,—10,- te 
ly Cy Py 0 pe 
Fiir die vorgesehenen Versuche 
ist die Verwendung einer 
aperiodischen Oszillatorschal- 
tung erforderlich, da keine 
Ziehverstimmung durch abge- 
stimmte Resonanzkreise auf- 
treten darf. Wegen  ihres 
einfachen Aufbaues wurde 
die Pierce-Colpitts-Schaltung 
(aperiodische Parallelresonanz- 
schaltung, linker Teil der 
Fig. 3) verwendet (zur Di- 


| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 
| 


kapazitiv 


Blindleitwert 


Frequent o—~— 


induktiv 


| 
| 
| 
| 
| 
| 


Fig. 2. Elektrisches Ersatzschaltbild eines Schwingquarzes ae . sohe 
und dessen Blindleitwert als Funktion der Frequenz. mensionierung slene ). 


mg, Serienresonanzfrequenz; w , Parallelresonanzfrequenz; T aes ‘ a 
Lq Ersatzinduktivitat; Cy Ersatzkapazitat; R,q Serien- Um relative Anderungen 
verlustwiderstand; Cy Kapazitat der Quarzscheibe und 


Af 
—_ ane 
Schaltkapazitaten der Quarzfrequenz a 10 


mit einfachen Geraten messen 
zu koénnen, wurde aus der Frequenz des Versuchsquarzes und einer 
etwa gleichgroBen Vergleichsfrequenz die Differenzfrequenz gebildet 


EF 80 EH90 | EF 80 


Versuchs- Vergleichs~ 
Quarz Quorz 


Mischstufe 


Fig. 3. Aperiodische Quarzoszillatorschaltung fiir den Versuchsquarz mit Vergleichsoszillator und Mischstufe 


(Fig. 3). Diese Mischfrequenz wurde mit einem elektronischen Frequenz- 
zahler gemessen. Bei 1 sec MeBzeit betragt dabei der MeBfehler 1 Hz. 


7 Rockstuut, F.: Telefunkenztg. 31, 50 (1958). 
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4. Experimentelle Priifung des Schichtwageverfahrens 


Voraussetzung fiir die Ableitung der Gl. (4a) war eine ideale Dicken- 
scherschwingung einer Platte aus isotropem Material, also die Annahme 
einer unbegrenzten Platte (Verschwinden der Randeinfliisse). Experi- 
mentell hingegen wird die Untersuchung an den in Fig. 4 skizzierten 
Quarzplatten von 0,1 ...0,4mm Dicke und 10... 15 mm Durchmesser 
durchgefiihrt. Bei diesen nimmt an der Schwingung jeweils nur der mitt- 
lere Bereich der Platte teil. Aus diesem Grunde kénnen auch die Halte- 
federn am Rand des Schwingquarzes angebracht werden, ohne daB die 
Schwingung dadurch merklich beeinflu8t wird. 


a 


zur Bestimmung der 
Amplitudenverteilung autgedamptte 
bedomptte Flachen Elektrode 


Steck- 
socke/ 


Fig. 4a u. b. Beschichtung von Teilbereichen der Quarzoberflache zur Ermittlung der Empfindlichkeits- 
verteilung. Durch Bedampfen im Vakuum wurden a) konzentrische Kreisflachen, b) kleine Flachen verschie- 
dener Lage mit Schichten bedeckt. Uber einem Quarz ist schematisch die Amplitudenverteilung skizziert 


Wie die in den folgenden Abschnitten beschriebenen Experimente er- 
gaben, ist Gl. (4a) fiir eine endliche Platte dann giiltig, wenn der ge- 
samte an der Schwingung beteiligte Bereich der Platte mit der zu wa- 
genden Schicht bedeckt wird. Es mu8te zu diesem Zweck untersucht 
werden, welcher Bereich der Quarzplatte schwingt, und wie sich die 
Schwingungsamplitude iiber die Platte verteilt (Abschn. 4a und 4c). 
In Abschnitt 4b wird zur quantitativen Bestatigung von Gl. (4a) der 
Vergleich mit einem bekannten Wageverfahren durchgefiihrt. 


a) Abhangigkeit der Frequenzanderung vom Durchmesser der mit 
einer Fremdschicht bedeckten Flache. Bedeckt die auf einen Schwing- 
quarz aufgebrachte Fremdschicht nicht den gesamten schwingenden 
Bereich, so ist bei konstanter Massenbelegung [g/cm?] die auftretende 
Frequenzanderung kleiner, als (Gl. 4a) entspricht. Die GréBe des 
schwingenden Bereiches 1aBt sich daher ermitteln, indem bei eosin 

14 
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Massenbelegung der aufgebrachten Fremdschicht die Abhangigkeit der 
Frequenzinderung vom Durchmesser des beschichteten Bereichs ge- 
messen wird. 

Zu diesem Zweck wurden gleichzeitig auf zwei Schwingquarze im 
Vakuum Aufdampfschichten aufgebracht. Auf einem der Quarze 
wurden nacheinander verschieden groBe konzentrische Kreisflachen mit 
der aufgedampften Schicht bedeckt (Fig. 4a), wahrend auf dem zweiten 
Quarz immer die gleiche Flache bedampft wurde. Das Verhaltnis 47,/4/, 
der beim Bedampfen der beiden Quarze auftretenden Frequenzanderun- 

gen ist in Fig. 5 in Abhangig- 
_|-——— keit vom Radius R, der auf 
ee Quarz 1 beschichteten Flache 
dargestellt. Von einem _ be- 
stimmten Radius der bedampf- 
ten Flache an ist das Frequenz- 
anderungs-Verhaltnis 4/,/A/, 
konstant. AuBerhalb dieses 
Grenzradius R,, aufgebrachte 
Fremdschichten haben daher 


[willkiirl. Einheiten] —~ 


Ss if keinen EinfluB auf die Eigen- 
v frequenz der Quarzplatte. 
7 
wn 2 | | | i poe b) Vergleichswagung. Zur 
- ; 5 : : smu bestatigung der theoretischen 
Rs —~ Annahme iiber den Frequenz- 


7 . . . 
Fig. 5. Verhaltnis der Frequenzanderungen zweier gleich- einfluB einer Fremdschicht 


zeitig bedampfter Schwingquarze. Auf Quarz 4 wurde war der Vergleich mit einem 
der Radius Rs, der beschichteten Flache verandert, wahrend 
auf Quarz 2 immer die gleiche Flache bedampft wurde anderen geniigend genauen 
Wageverfahren notwendig. 
Zu diesem Zweck wurde eine im Vakuum verwendbare Drehspul- 
mikrowaage gebaut*. Mit dieser kann wahrend der Bedampfung der 
Quarze die auf einem an der Waage hangenden Vergleichstrager konden- 
sierte Menge bestimmt werden (Fig. 6). Die verwendete Waage besteht 
aus einem waagerecht aufgebauten Spiegelgalvanometer, an dessen 
Rahmchen ein 8 cm langer hohler Glasfaden als Waagebalken befestigt 
ist. Das Rahmchen bewegt sich in einem homogenen Magnetfeld, um 
bei verschieden starkem Durchhang Feldaénderungen am Ort des Rihm- 
chens zu vermeiden. Die Eichung der Drehspulwaage geschah mit 
cinzeln ausgewogenen Reitern aus diinnem Draht. Zur Wagung wird 
derjenige Spulenstrom gemessen, der die Waage ins Gleichgewicht bringt. 
Wegen der Proportionalitat zwischen Drehmoment und Spulenstrom 
kann daher die Eichung auch mit Reitern geschehen, deren Masse iiber 


8 Uber Mikrowaagen s. BEHRNDT, K.: Z. angew. Phys. 8, 453 (1956). 
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dem gewiinschten MeBbereich liegt. In Fig. 7 ist der Aufbau zur gleich- 
zeitigen Bedampfung zweier Quarze und des an der Waage hangenden 


Vergleichstragers — skiz- 
ziert. Torsionskopt Ly) 
Durch die Vergleichs- 


wagungen wurde fiir alle 
untersuchten Quarze 
vom Dickenscherungs- 
typ der in Gl. (4a) ange- 
gebene Zusammenhang 
zwischen Frequenzande- 
rung und Massenbele- 
gung bestatigt. Dazu 
muBte jedoch der ge- 
samte an der Schwin- 
gung beteiligte Bereich 
der Quarzplatte von der 
zu wagenden Schicht be- ie 
deckt sein. Die maxi- 

male MeBunsicherheit 
der Vergleichswagung 
betrug +2%. Innerhalb dieser —-—2em — =f Waagebalken 
Streuung war eine systematische | 


Spannbond 


yy Galvanometer- 
Ld fe viihmchen 


nh 


Splegel bu Glimmertolie 


Woogebalken 


Gegengewicht 


~Spannband 


Fig. 6. Schematische Darstellung der Drehspulwaage. Polschuhe 
und Permanentmagnet sind nicht eingezeichnet 


: : Glimmerblattchen 
Abweichung vom theoretischen Wageblend 
Wert nach Gl. (4a) nicht zu — {| aoe 

i Quarz 7 = it SSS Mure 2 
erkennen. / 
aN ~ 

Als Eigenfrequenz wurde dabei 
die Frequenz des mit den aufge- 
dampften Elektroden versehenen 
fertigen Schwingquarzes eingesetzt. e 
Die Eigenfrequenz der reinen Quarz- 2 


platte ist bei diinnen Quarzplatten 
bis zu 4% gréBer, da die Elektroden 
wegen der erforderlichen elektrischen 
Leitfahigkeit nicht wesentlich din- 
ner als 0,1...0,2y sein diirfen. 


Damptguelle 

Die angegebene Genauigkeit Via 
der Vergleichswagung von + 2% ee 
war allerdings nur bei Massen- Fig. 7. Anordnung zur gleichzeitigen Bedampfung zweier 
belegungen von 2:107° g- cm72 Quarze und eines ee a hangenden 
an aufwarts zu erreichen, da mit 
der Drehspulwaage nur auf +3 - 107g genau gewogen werden konnte. 

Die Zulassigkeit der Extrapolation zu geringsten Massenbelegungen 


ergibt sich aus folgendem Versuch: 
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Mehrere dicht nebeneinander aufgebaute Quarze wurden gleich- 
zeitig mit einer Goldschicht von etwa 2-10-§ g-cm™ (entspricht 2 bis 
3 Atomlagen) bedampft. Das Verhdltnis der an den Quarzen dabei auf- 
tretenden Frequenzdnderungen war bei mehrmaliger Wiederholung 
unter Verwendung verschiedener Quarze auf 0,5% konstant. Wegen 
der willkiirlichen Anfangsbedeckung der Quarze — der Unterschied der 
Elektrodendicken lag in der GréBenordnung 1074 g - cm™? — folgt dar- 
aus, daB auch bei diinnsten Schichten der Zusammenhang zwischen 
Massenbelegung und Frequenzdnderung linear ist und dasselbe Gesetz 
gilt wie bei dickeren Schichten. 


c) Messung der Amplitudenverteilung auf der Quarzoberflache. Die 
Amplitudenverteilung auf der Quarzoberflache wurde ermittelt, indem 
nacheinander auf verschiedene Stellen der Quarzoberflache kleine Massen 
aufgebracht und die auftretenden Frequenzanderungen gemessen 
wurden. Wegen der unterschiedlichen Schwingungsamplitude hangt bei 
gleicher aufgebrachter Masse die Frequenzanderung davon ab, auf wel- 
cher Stelle die Masse niedergeschlagen wird. 

Das Verhaltnis von Frequenzinderung Af zu aufgebrachter Masse 
Am definiert die ,,differentielle Schichtwageempfindlichkeit“: 


¢,= SL (8) 


Aus energetischen Griinden ist die differentielle Schichtwageempfindlich- 
keit c, proportional zum Quadrat der Scheramplitude an der betreffenden 
Stelle der Plattenoberflache. Von diesem Zusammenhang wird jedoch 
weiter kein Gebrauch gemacht. 

Durch Integration iiber die ganze Plattenoberflache F 1aBt sich aus ¢; 
die (integraie) Schichtwageempfindlichkeit C; gewinnen: 


C= J ce dF (9) 
F 


Gl. (9) setzt voraus, daB eine 6rtlich begrenzt aufgebrachte Masse fiir 
sich allein dieselbe Wirkung auf die Eigenfrequenz ausiibt, wie als Teil 
einer die ganze Platte bedeckenden homogenen Schicht. 

Zur Gewinnung der Empfindlichkeitsverteilung wurde die Quarz- 
oberflache im Vakuum durch eine gegen den gesamten schwingenden 
Bereich sehr kleine Blendenbohrung hindurch bedampft (Fig. 4b). Die 
Masse der aufgedampften Schicht wurde aus der Flache der Blenden- 
bohrung und der Frequenzanderung eines gleichzeitig mitbedampften 
Vergleichsquarzes bestimmt. 

Fig. 8 gibt auf diese Weise gemessene Empfindlichkeitsverteilungen 
wieder. Es wurden zwei verschiedene Quarztypen untersucht. Bei 
runden 14 MHz-AT-Quarzen reicht der schwingende Bereich immer bis 
zum Rand der aufgedampften Elektrode (Fig. 8a). Die fiir verschiedene 
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Elektrodendurchmesser abgebildeten Kurven lassen sich durch Normie- 
rung auf Elektrodendurchmesser und Maximalempfindlichkeit zur 
Deckung bringen. Die Blendenbohrung, durch die hindurch die Quarz- 
platten bedampft wurden, ist zum GréBenvergleich im Diagramm ein- 
gezeichnet. 

Rechteckige BT-Schnitt- 
Quarze der Frequenz 
6 MHz lieferten hingegen 
Amplitudenverteilungen, 
die von der Elektroden- 
gr6Be unabhangig waren 
(Fig. 8b). Ob fiir diesen 
Unterschied der verschie- 
dene _kristallographische 
Schnittwinkel der Platten 
verantwortlich ist, der 
unterschiedliche Koppe- 
lung der Primarschwin- 
gung mit anderen Schwin- 
gungsarten zur Folge hat, 
oder das unterschiedliche 


Durch 
pee - Verhialtnis, 
Dicke 


ist noch zu klaren. : ie 
Die differentielleSchicht- 10 


b Ro=2... 5mm 
g 
wageempfindlichkeit c,war 2+ 


im Rahmen der MeBge- 
Sy 


nauigkeit nur vom Ab- 

stand vom Schwingungs- x 
mittelpunkt, nicht aber 
vom Azimut auf der Plat- j, eT, ae a 


tenoberflache abhangig. ne 
. . . b 
Bei einigen Messungen 
: 8 : 8 Fig. 8a u. b. Verlauf der differentiellen Schichtwageempfindlich- 
an BI- Quarzen lieB sich keit cy auf der Oberflache von Dickenscherungsschwingern bei 


am Rand des Schwin- "i ee icisee tebe fue 
gungsbereichs eine wellen- (Kantenlange 12,5 mm) 
formige Abweichung vom 
glatten Kurvenverlauf erkennen. Diese Erscheinung kann durch Inter- 
ferenz der primaren Scherschwingung mit anderen Schwingungsarten 
verursacht sein. Zur Auflésung der feineren Struktur der Kurve war 
jedoch der Durchmesser der Testblende noch zu groB. 

Wird die Integration in Gl. (9) nur iiber einen Teil der Quarzflache 
ausgefiihrt, z.B. tiber zum Schwingungsmittelpunkt konzentrische 


3 | O vie S 
7mm? 
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Kreisflachen vom Radius R,, so ergibt sich eine Funktion Crs 
Rs 
Ce= fic 2reran, (Qa) 
0 


die nach Af =C}-@ den Anteil der Flache 2 Rf an der gesamten Frequenz- 
anderung wiedergibt. Die ausgezogene Kurve in Fig. 9 wurde nach 
Gl. (9a) aus der Schichtwageempfindlichkeit Fig. 8b durch graphische 
Integration gewonnen. Dieselbe Funktion ergab sich auch experimentell. 
Dazu wurden auf der Quarzoberflache — ahnlich wie im Abschnitt 4a — 
zum Schwingungsmittelpunkt 
konzentrische _—_ Krreisflachen 
vom Radius R, mit Schichten 
bekannter Massenbelegung be- 
dampft. Dabei wurde die 
Frequenzanderung gemessen 
und C; nach Af=C;-@ be- 
rechnet. Die quantitativeUber- 
einstimmung zwischen den 
so gewonnenen MeSpunkten 


Fig. 9. Integrale Schichtwageempfindlichkeit C? von 400 u (Kreuze ae Fig. 9) und der 


BT-Quarzen von 12,5mm Kantenlange in Abhangigkeit Integralkurve (ausgezogene 
vom Radius der bedampften Flache R,. (Cy)ber: nach ry NAIC : eg qies 
Gl. (4a) berechnete Schichtwigeempfindlichkeit. MeB- Kury e) bestatigt die Giiltig- 


punkte: Bedampfung durch zur Plattenmitte konzentrische kejt der Gl. (9) und der ihr 
Kreisblenden (s. Fig. 5). Ausgezugene Kurve: Flachen- F = . 
integral der differentiellen Empfindlichkeit nach Fig. 8b zugrunde liegenden Voraus- 


setzung. Diese Bestatigung 
ist wesentlich, da bei der Bestimmung mittlerer Massenbelegungen 
diinner Schichten immer iiber die Inhomogenitaten gemittelt wird. 
Die Abhangigkeit der integralen Empfindlichkeitsverteilung C; vom 
Radius der bedampften Flache la8t unmittelbar den Fehler erkennen, 
der auftritt, wenn die Massenbelegung einer Schicht nach Gl. (4a) be- 
rechnet wird, die Schicht aber nicht die ganze schwingende Quarzflache 
bedeckt. Fiir die 14 MHz-AT-Quarze nach Fig. 8a ergibt die Auswer- 
tung der integralen Empfindlichkeitsverteilung, daB der iiber die Elek- 
trode hinausreichende Schwingungsbereich bei Schichtwagungen héch- 
stens 1% zur Frequenzanderung beitragt. 


(Gp), =0,590:10° 


ih 2 3 4 mm 5 
Rs 


5. Fehler der Schichtwagung 
durch Schwankungen der Oszillatorfrequenz 


AuBer durch Anderung der auf dem Quarz befindlichen Massen- 
belegung kann die Oszillatorfrequenz noch durch andere Einfliisse ver- 
andert werden. Dadurch wird die Genauigkeit des Schichtwagever- 
fahrens begrenzt. 


Schwingquarze zur Wagung diinner Schichten 2A, 


In den folgenden Abschnitten werden die einzelnen Fehlerquellen 
in ihrer Auswirkung auf die Oszillatorfrequenz und auf die Genauigkeit 
der Schichtwagung besprochen. 


Da sich diese Einfliisse nur bei der Wagung sehr diinner Schichten 
storend bemerkbar machen, wird den angegebenen Zahlenwerten ein 


Quarz hoher  Schicht- 
wageempfindlichkeit zu- 
grunde gelegt (Eigenfre- 
quenz 10MHz, Platten- 
dicke 0,167 mm, Schicht- 
wageempfindlichkeit C;= 
2,3 - 108 at) 


a) TemperatureinfluB. 
Durch geeignete Wahl 
des Schnittwinkels der 
Quarzplatte laBt sich 
fiireinzelne Temperaturen 
die Temperaturabhangig- 
keit der Eigenfrequenz be- 
seitigen. Die in der Um- 
gebung dieser giinstigsten 
Arbeitstemperatur auf- 
tretende Temperaturab- 
hangigkeit 1aBt sich aus 
Fig. 10 entnehmen (nach 
BECHMANN’®). 


Bei einem Schnittwin- 
kel & =35°9Q’ ... 35°11’ 
(AT-Quarz nach Fig. 10a) 
ergibt sich in der Nahe 
der Zimmertemperatur ein 


Temperaturkoeffizient der 
Bigenfrequenz() —— 
i Ei 


—0,8... +0,8-1077 °C. 


AT-Schnitt 
1° 


7 w+ 8-35°5' | 35°10] 35°15" 
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Fig. 10. Temperaturabhangigkeit der Eigenfrequenz von Dicken- 
scherungsschwingern (A T- und BT-Schnitt) fiir verschiedene 
Schnittwinkel @ (nach BECHMANN °) 


Die temperaturbedingte Frequenzdnderung tauscht eine Anderung 
der auf dem Quarz befindlichen Massenbelegung vor. Nach Gl. (4a) 
ergibt sich der Einflu8 von Temperaturschwankungen AT aut die Wage- 


genauigkeit A q@: 


(A¢)r = 


E04 A0OF AT e2ems2 


9 BecHMANN, R.: Arch. elektr. Ubertragung 9, 513 (1955). 
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Durch Auswahl der Quarze innerhalb der technisch erreichbaren Schnitt- 
winkeltoleranz von einer Bogenminute l4Bt sich der TemperatureinfluB 
noch verringern. Fir andere Arbeitstemperaturen ergeben sich aus 
Fig. 10 andere optimale Schnittwinkel. Die Temperaturabhangigkeit 
der Eigenfrequenz ist beim BT-Schnitt ungiinstiger als beim AT-Schnitt. 
Ein weiterer Nachteil der BT-Quarze besteht fiir den vorliegenden Ver- 
wendungszweck darin, daB sie bei gleicher Frequenz dicker und damit 
nach Gl. (4a) unempfindlicher sind als Quarze nach dem AT-Schnitt. 


b) Einflu8 der Quarzdampfung. Bei Beriicksichtigung der Dampfung 
(Verlustwiderstand R,, in Fig. 2) ergibt sich an Stelle von Gl. (5) fiir 
die Serienresonanzfrequenz: 


C 
, = Wp + 09 Fe (Req-a%0 > Cp)- (10) 
Entsprechend ergibt sich fiir die Parallelresonanzfrequenz: 
Cc 
O09 T Ore — R?,.0 C3). (11) 


Die Frequenzverschiebung gegentiber dem dampfungsfreien Fall betragt 
demnach in beiden Fallen dem Betrage nach: 


AEN Ge ak ae 
(= Say wo: C5. (412) 


Mit der Quarzdimpfung d,=w )C,R,, ergibt sich aus Gl. (42): 


(F),-se-@. 


Fiir einen tiblichen AT- oder BT-Quarz ist 4,52 -10°5, Mit mS fe 108 

betragt die Frequenzverschiebung infolge der Dampfung: - 

y 
t 


Bei der Schichtwagung interessiert jedoch lediglich die durch eine Ande- 
rung der Dampfung bedingte Frequenzverschiebung. 


<2-107. 
ad 


Der Dampfungsfaktor der Quarze wurde in einer von AWENDER und 
SANN! beschriebenen einfachen Oszillatorschaltung gemessen. Welche 
Dampfungsanderungen in einem speziellen Fall auftraten, ist aus Fig. 41a 
ersichtlich. Die dort beim Evakuieren bzw. Beliiften des Versuchs- 
gefaBes beobachtete Dampfungsanderung hat nach GL. (42a) eine relative 
Frequenzinderung um 0,5- 10-7 und damit einen Wagefehler Ay = 
0,2: 10-8 gcm™ zur Folge. 


10 AWENDER, H., u. K. SANN: Telefunkenztg. 25, 263 (1952). 
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Experimentell lieB sich die Angabe der dampfungsbedingten Fre- 
| quenzanderung nur schwer nachpriifen, da gleichzeitig infolge Adsorp- 
tion an der Quarzoberflache bedeutend groBere Frequenzanderungen 
auftraten (Fig. 11b). Wahrend die Frequenzanderung davon abhing, ob 
die zustrémende Luft getrocknet war oder nicht, war die Dampfung 
allein eine Funktion des Luftdrucks. Unterschiede zwischen dem Ein- 
fluB getrockneter und ungetrockneter Luft hinsichtlich der Dampfung 
liegen jedenfalls innerhalb der Streuung der Me8punkte in Fig. 44a. 


25> 10-—_—— — = 


-10%) Q | 


[ aie | 


os} 


200 400 600 Torr 
pa 
Fig. 11a. Dampfung dz bzw. Quarzersatzwiderstand R,g als Funktion des auBeren Luftdrucks 
(10-4... 760 Torr) 
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Fig. 11b. Durch Adsorption an der Quarzoberflache bedingte Frequenzanderung bei Anderung des duBeren 
Luftdrucks von 10-4 auf 760 Torr 


Bei Versuchen an diinnen Schichten im Hochvakuum werden Damp- 
fungsanderungen im allgemeinen vernachlassigbar sein. 

c) Andere Einfliisse auf die Quarzfrequenz. In Parallelresonanz- 
schaltungen haben Anderungen der parallel zum Quarz liegenden Kapa- 
zitaten einen EinfluB auf die Oszillatorfrequenz. 

Aus Gl. (6) ergibt sich mit C,=0,02 ... 0,03 pF; Cy 40 pF: 


= 
CG =) 6 1 10 pHa 
AC» 2C5 
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Zur Erzielung einer Frequenzkonstanz (4). <10-’ muB die Parallel- 


kapazitat C, (einschlieBlich Zuleitungen zum Versuchsquarz) wahrend 
des Versuchs auf 0,01 pF konstant sein. Wie sich zeigte, ist das bei 
einigermaBen stabilem Aufbau leicht zu erreichen. 


Schwankungen der Versorgungsspannungen um +10% haben in 
der verwendeten Schaltung keinen merklichen EinfluB auf die Sender- 
frequenz. 


6. Praktische Anwendung des untersuchten Schichtwageverfahrens 


Schwingquarze vom Dickenscherungstyp sind also geeignet zur 
Wagung von Schichten auf der Quarzoberflache. Aus der Frequenz- 
anderung ergibt sich nach Gl. (4a) die mittlere Massenbelegung der ent- 
standenen Fremdschicht. 


Gemittelt wird dabei tiber den Bereich der Quarzoberflache, der an 
der Schwingung teilnimmt. Die verschiedenen Teile der Quarzplatte 
tragen zur Mittelwertbildung entsprechend ihrer Schwingungsamplitude 
bei. Die zu wagende Schicht mu8 den ganzen merklich an der Schwin- 
gung beteiligten Bereich bedecken. Um Anderungen der Kapazitaten 
za vermeiden, diirfen leitfahige Fremdschichten allerdings nicht auBer- 
halb der Elektrode aufgebracht werden. Aus diesem Grunde wurde der- 
jenigen Elektrode, auf die die Fremdschicht aufgebracht wird, ein gréBe- 
rer Durchmesser gegeben als der Gegenelektrode. 


Die Auswahl des Quarzes richtet sich nach der Massenbelegung der 
Schichten und nach der angestrebten Genauigkeit. Zur Erzielung hoher 
Wagegenauigkeit miissen die Quarzplatten méglichst diinn sein. In der 
vorliegenden Arbeit wurden Quarze bis 14 MHz (0,12 mm Dicke) be- 
nutzt. Wegen der héheren Frequenzen und wegen der mechanischen 
Empfindlichkeit der diinnen Quarzplatten bringt die Verwendung von 
Quarzen iiber 10 MHz im allgemeinen keine besonderen Vorteile. Bei 
hohen Anspriichen an die Genauigkeit sind nur Quarze nach dem AT- 
Schnitt brauchbar. 

Die in Abschnitt 5 ermittelte Wagegenauigkeit Ag = +4- 10-9 gcm? 
wird sich bei sorgfaltigem elektrischen und mechanischen Aufbau noch 
um eine Zehnerpotenz verbessern lassen. Allerdings miissen dann Quarze 
mit ausgesucht kleinem Temperaturkoeffizienten der Eigenfrequenz ver- 
wendet werden, und die Temperaturschwankungen im VersuchsgefaB 
sind auf weniger als 1° C zu verringern. 

Soll die zu untersuchende Schicht nicht mit der aufgedampften Elek- 
trode des Schwingquarzes in Beritthrung kommen, so kann auf den Quarz 
eine Zwischenschicht aufgebracht werden. Es wurden Zwischenschichten 
aus Kryolith (aufgedampft) und Collodium (im Wasserbad aufgesenkt) 
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verwendet. Eine Beeintrachtigung der Wageeigenschaften des Quarzes 
trat dadurch nicht ein. 

Fir Untersuchungen im Hochvakuum lassen sich die Schwingquarze 
bei hohen Temperaturen ausheizen. Allerdings lassen sich die Quarze 
dann nicht in den tiblichen Stecksockeln (Fig. 4) verwenden, da diese im 
_ allgemeinen verzinnt und die Kontaktfedern mit Zinnlot angel6tet sind. 
Bei Temperaturen iiber 400°C begannen die Goldelektroden auf den 
Quarzen zu verdampfen. Es ist jedoch zu erwarten, daB sich Elektroden 
herstellen lassen, die h6heren Temperaturen standhalten. Beispielsweise 
kann auf die wegen der guten Leitfahigkeit erforderliche Goldelektrode 
ein Material mit geringem Dampfdruck aufgedampft werden. Nach Ab- 
kithlung der bei 400° C ausgeheizten Schwingquarze zeigte sich innerhalb 
der MeBgenauigkeit kein durch Alterung bedingter Frequenzgang. 

Schwingquarze mit Goldelektroden sind sehr empfindlich gegen 
Quecksilberamalgam, das sich an Metallteilen der Vakuumapparatur 
_gebildet hat. Es tritt dann eine laufende Frequenzanderung ein, da das 
Quecksilber von der Goldelektrode begierig aufgesaugt wird. Es war 
jedoch méglich, derart mit Quecksilberamalgam verseuchte Vakuum- 
apparaturen durch langeres Evakuieren bei Anwesenheit von Jodkohle 
zu reinigen. 

Bei den vorliegenden Versuchen wurden Schwingquarze mit matter 
und mit polierter Oberflache verwendet. 


7. Mikrowaégung mit Schwingquarzen 


Mit der Schwingquarzmethode kann auch eine unmittelbare Massen- 
bestimmung (Mikrowaégung) vorgenommen werden, wahrend bisher nur 
die Messung mittlerer Massenbelegungen behandelt wurde. Zur Mikro- 
wagung ist lediglich die Kenntnis der differentiellen Schichtwage- 
empfindlichkeit c, [Hz-g +] nach Abschnitt 4c erforderlich. Deshalb 
wird c, auch als ,,Wageempfindlichkeit™ bezeichnet. 


2 
Waihrend die Schichtwageempfindlichkeit C, =! 


eine Konstante 


des Quarzes ist, die sich aus den vom Hersteller angegebenen Daten be- 
rechnen laBt, muB die Wageempfindlichkeit c, fiir jede Quarztype experi- 
mentell ermittelt werden. Sie ist vom Ort auf der Quarzoberflache und 
von Form und GréBe der Quarzplatte und der aufgedampften Elektroden 
abhangig. 

Nach Fig. 8 betragt die Wageempfindlichkeit eines 14 MHz AT- 
Quarzes bei 4 mm Elektrodendurchmesser in der Mitte des schwingenden 
Bereiches etwa 101° Hz-g 1. Mit einem Fehler der Frequenzmessung 
Af=1 Hz ergibt sich die Wagegenauigkeit dann zu 107° g. 

Die zu wagende Substanz kann z.B. in einem Tropfen eines Losungs- 
mittels gelést auf den Quarz gebracht werden. Nach Verdunsten des 
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Lésungsmittels hat der Quarz eine gegeniiber dem Anfangszustand 
niedrigere Frequenz. Aus der Frequenzanderung 1aBt sich nach Gl. (8) die 
Masse der niedergeschlagenen Substanz berechnen. Dazu muB die mittlere 
Wageempfindlichkeit ¢, des Bereiches, auf dem sich die Substanz be- 
findet, bekannt sein. Nach Fig. 8 andert sich die Wageempfindlichkeit 
bei 4 mm Elektrodendurchmesser in einem zur Elektrode konzentrischen 
Bereich von 1 mm Durchmesser um 10%. Wird die zu wagende Masse in 
diesem Bereich aufgebracht, so betragt die Unsicherheit der Wagung 
+5%, wenn mit der mittleren Wageempfindlichkeit des Bereiches ge- 
rechnet wird. Wird eine gréBere Elektrode verwendet, so sinkt die 
Wageempfindlichkeit c;. Bei gleicher relativer Wageunsicherheit kann 
jedoch ein gréBerer Bereich zum Aufbringen der zu wagenden Masse 
benutzt werden. 

Die Anwendbarkeit von Schwingquarzen zur Mikrowagung wiirde 
wesentlich erleichtert, wenn es gelingt, durch spezielle Formgebung von 
Quarzplatte und Elektrode ein flacheres Maximum der Amplituden- 
verteilung als in Fig. 8 zu erreichen. 

Herrn Professor Dr. H. Borerscu danke ich herzlich fiir die Férderung dieser 
Arbeit sowie fiir wertvolle Hinweise und Anregungen. Weiter gilt mein Dank 
Herrn Dr. H. Hamiscu und Herrn Dipl.-Ing. K. TRapowsky fiir fruchtbare Dis- 


kussionen und tatige Unterstiitzung, sowie der Firma Siemens & Halske A.G, fiir 
die Uberlassung einer gréBeren Anzahl Schwingquarze. 
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Uber den Einflu8 von Gitterschwingungen 
auf Energie und Lebensdauer des Exzitons * 


Von 
HERMANN HAKEN** 


(Eingegangen am 26. Februar 1959) 


The exciton is treated as a system of two particles which interact via Coulomb 
potential — e?/e,, y and are coupled to the quantized field of lattice vibrations. The 
ground state energy of the total system is calculated by means of a field theoretical 
variational method of FEyNMAN. The results are better than all those hitherto 
published which are obtained mostly as special cases, except the exact asymptotic 

solution at large distances, derived previously. By means of an extension of FEYN- 
_-man’s method which, however, invaliditates in general the variational principle, 
energies and lifetimes of excited states at temperatures T>0° K are calculated. 


1. Einleitung 


Das Interesse des Festk6rperphysikers an Exzitonen!, die schon seit 
etwa 30 Jahren durch die Messungen der Grundgitterabsorption der 
_ Alkali-Halogenide durch HitscH und Pout?:* und durch die theoreti- 
schen Erwagungen von FRENKEL’, WANNIER® u. a. bekannt sind, hat 
in der letzten Zeit dadurch eine starke Belebung erfahren, daB exzitonen- 
artige Absorptions- und teilweise auch Emissionsspektren auch an 
weiteren Stoffgruppen gefunden wurden. So fanden HAyAsuHI®, Gross? 
und NIKITINE® und deren Mitarbeiter am Cu,O und weiteren Stoffen 
mit heteropolarem Charakter, z.B. CuJ und PbJ®, ganz ausgepragte 
derartige Spektren. Aber auch bei Stoffen mit homéopolarem Charakter, 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Internat. Tagg. tiber Halbleiter, Rochester, 
U.S.A., August 1958. 

xx Heimat-Anschrift: Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Er- 
langen. 

1 Wegen einer Darstellung des heutigen Standes der Theorie des Exzitons im 
festen K6érper s. HAKEN, H.: Fortschr. Physik 6, 271 (1958). 

2 Hitscu, R., u. R.W. Pout: Z. Physik 57, 145 (1929). Wegen weiterer Zitate 
siehe 3. 

3 Literaturverzeichnis s. HAKEN, H.: Halbleiterprobleme, Bd. IV, herausgeg. 
von W. ScuottkKy. S.1. Braunschweig 1958. 

4 FRENKEL, J.: Phys. Rev. 37, 17, 1276 (1931). 

5 WaNNIER, G.H.: Phys. Rev. 52, 191 (1937). 

6 Havasu, M., u. K. Katsux1: J. Phys. Soc. Japan 5, 381 (1950). 

? Zusammenfassender Bericht: Gross, E.F.: Nuovo Cim. Suppl. 4, 672 (1956). 

8 Zusammenfassender Bericht: NIKITINE, S.: Phil. Mag. 37, 1 (1959). 
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namlich Ge und Si, ist es kiirzlich MACFARLANE® u. Mitarb. sowie 
ZWERDLING, RotH und Lax?!® gelungen, starke Hinweise auf die Be- 
teiligung von Exzitonen an optischen Ubergangen aufzufinden. 


Fiir ein tieferes Verstandnis der experimentellen Ergebnisse er- 
scheint es nétig, den Einflu8 der Gitterschwingungen auf Energie, 
Lebensdauer und Form der Absorptionskurven™ des Exzitons zu unter- 
suchen. Die beiden ersteren Probleme sollen in der vorliegenden Arbeit 
mit Hilfe der bekannten Zweiteilchen-Kontinuumsnaherung fiir das 
Exziton behandelt werden, wobei die beiden Teilchen noch an das Feld 
der Schallquanten gekoppelt sein diirfen. 


Das vorliegende Problem besitzt auch fiir die Quantenfeldtheorie 
Interesse als ein relativ einfaches Modell (nichtrelativistische, skalare 
Teilchen, skalares Feld), an dem neuartige Lésungsverfahren gerade auch 
fiir den der Stérungstheorie unzuganglichen Fall mittelstarker bis starker 
Kopplung erprobt werden kénnen. 


Besonders die Berechnung des Exzitonengrundzustandes bei Wechselwirkung 
mit polaren Gitterschwingungen war bereits Gegenstand mehrerer Untersuchun- 
genl2-1’_ Aus der Betrachtung einzelner Grenzfalle beziiglich der Starke der Kopp- 
lung: Exziton-Schallquanten und beziiglich verschiedener Bahnradien des Exzitons 
mittels verschiedener, jeweils nur fiir die betreffenden Grenzfalle brauchbarer 
Methoden ergab sich folgendes Bild!*: Fir Bahnradien, die gré8er als eine charak- 
teristische Lange / sind [bei schwacher Kopplung ist / durch |/h/2m;@ gegeben; 
@ = Frequenz dex optischen (polaren) Gitterschwingungen, m,; = scheinbare 
Masse von Elektron bzw. Defektelektron im starren Gitter], kann das Exziton 
auch bei Wechselwirkung mit den Gitterschwingungen nach wie vor als Zweiteil- 
chensystem beschrieben werden, wobei jedoch jedes der beiden Teilchen eine 
effektive Feldmasse m* sowie eine Selbstenergie im Polarisationsfeld besitzt und 
beide Teilchen auSerdem nicht durch das urspriingliche Wechselwirkungsgesetz 
— é/€o 7, sondern durch — e?/ev (e = statische Dielektrizitatskonstante; @4, = Di- 
elektrizitatskonstante bei hohen Frequenzen) gekoppelt sind. Bei Wechsel- 
wirkung mit den Gitterschwingungen kénnen also Masse und Ladung in einfacher 
Weise renormiert werden. Diese Renormierung erweist sich indessen nur bei den 
genannten groBen Radien als méglich. Fiir Radien kleiner als 7 kann namlich 
die Energie (und die entsprechende Wellenfunktion) des Exzitons nicht mehr in 
Strenge als die eines einfachen Zweiteilchensystems beschrieben werden; im Grenz- 
falle sehr kleiner Radien jedoch verhalt sich das System so, als ware die Wechsel- 


® MacFarant, G.G., T.P. McLean, J.E. QUARRINGTON u. V. ROBERTS: Phys. 
Rev. 108, 1377 (1957). — Vortrag Rochester, August 1958. 

10 ZWERDLING, S., L.M. Rot u. B. Lax: Vortrag Rochester, August 1958. 

11 Toyozawa, Y.: Progr. Theoret. Phys. 20, 53 (1958). 

12 Dykman, I.M., u. S.J. PEKAR: Dokl. Akad. Nauk SSSR. 83, 825 (1952). 

18 Mryer, H.J.G.: Physica, Haag 22, 109 (1956). 

14 Tutus, A.W.: Nachr. Leningrad. Univ., Ser. Physik u. Chemie 4, 53 (1957). 

16 Ipatova, I.P.: Z. techn. Fiz. SSSR. 26, 2787 (1956). 

16 MosKALENKO, V.A.: Z. eksp. teoret. Fiz. SSSR. 30, 959 (1956). 

W HaxkeEN, H.: Z. Physik 146, 527 (1956). — Nuovo Cim. 10 (4), 1608 (1956); 
10 (3), 1230 (1956). 
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wirkung mit den Gitterschwingungen nicht wesentlich, so daB jetzt in guter Nahe- 
rung die nichtrenormierte Ladung und die nichtrenormierten Massen zu verwenden 
sind. Fiir den Ubergang des effektiven Wechselwirkungsgesetzes von groBen zu 
kleinen Radien hatten wir fiir schwache bis mittelstarke Kopplung den Ausdruck 


e Cafe 1 4 | 
t/t, 1 p— tle 
=i ( ){ 5 (e 1 @ i 


E00” PNEas E 


gefunden, der sich fiir y->+0 gerade auf —é/eor+C, fir r+oo hingegen auf 
— é/er reduziert. Die erwahnte Anderung der scheinbaren Massen ist dabei hin- 
gegen unberticksichtigt geblieben. 

Eine der wesentlichen Aufgaben der vorliegenden Untersuchung soll 
es sein, eine einheitliche Lésungsmethode anzugeben, die fiir alle Kopp- 
lungsstarken und alle Radien brauchbar ist, also insbesondere den metho- 
disch bisher noch nicht voll zuganglichen Ubergangsfall mittelgroBer 
Bahnradien erfaBt. Dabei werden wir neben der Energie des Grund- 
zustandes auch die Energien angeregter Zustaénde, auch bei Tempera- 
turen 7’ > 0° K berechnen. Das im folgenden verwendete Verfahren 
wird uns ferner, praktisch automatisch, Ausdriicke fiir die Lebensdauer 
sowie fiir die Form des Absorptionsspektrums mitliefern, worauf wir in 
einer nachfolgenden Arbeit genauer eingehen wollen. 

Methodischer Ausgangspunkt fiir unsere Untersuchung bildet ein 
neuartiges feldtheoretisches Naherungsverfahren von FEYNMAN}§, das 
dieser zur Behandlung des Polarons (Elektron in Wechselwirkung mit 
polaren Gitterschwingungen) entwickelte, und das wir in seiner ein- 
fachsten Erweiterung auf das Exzitonenproblem bereits in einer voran- 
gegangenen Arbeit!® verwendeten. 


2. Die Schrédinger-Gleichung 
Wir betrachten in der gelaufigen Zweiteilchen- Kontinuumsnahe- 
rung ein Exziton, das sowohl mit polaren als auch mit nichtpolaren 
(akustischen) Gitterschwingungen in Wechselwirkung steht. Die zu 
lésende Schrédinger-Gleichung hat dann die folgende Gestalt *: 


= 0 
(Hex, Tatt ox + Hw) yp =t5 9. (2.1) 
Darin beschreibt 
1 : e 
Haye ting bah: hidongy 22) 


die Bewegung des Exzitons im starren Gitter in der geladufigen Naherung 
der scheinbaren Masse**. Die Wechselwirkung der beiden Teilchen mit 


* Wir setzen durchweg h=1. 
*k Die scheinbaren Massen werden als skalar vorausgesetzt; die im folgenden 
benutzte Methode ist jedoch auch bei tensoriellen Massen brauchbar. 
18 FEYNMAN, R.P.: Phys. Rev. 97, 660 (1955). 
19 HaKEN, H.: Z. Physik 147, 323 (1957). 
Z. Physik. Bd. 155 15 


226 HERMANN HAKEN: 


den Valenzelektronen ist hierbei in guter Naherung durch die Einfithrung 
von é,, im Coulomb-Gesetz erfaBt?°-?. Die Energie der Gitterschwin- 
gungen ist durch 

Hog = ps Ow, uae be Ow, (2.3) 

W, 

gegeben, wobei tv den Wellenzahlvektor,  hingegen die einzelnen Zweige 
der Gitterschwingungen bezeichnen. @,,, ist die jeweils zugehdrige 
Quantenenergie. Die Wechselwirkung zwischen dem Exziton und den 
Gitterschwingungen wird schlieBlich durch 


Hw == Dads Rapala + AS, 1 Lee ds ee =Vn pe Ven e (2.4) 
W, 

beschrieben. Bei akustischen Gitterschwingungen kann man fir yy, , 
die GréBen nehmen, die z. B. durch die Methode des Schockley-Bardeen- 
schen Deformationspotentials bestimmt sind. Bei den optischen Gitter- 
schwingungen ist, wenigstens in der Kontinuumsnaherung, nur die lon- 
gitudinale Komponente von yp,,, von Null verschieden, die nach FROH- 
LIcH*® die folgende Gestalt hat: 


Yo =— Ya = — 1 |20e( 


ae alee 


1 
. 2 1 ; (2.5) 


Ww 


So6 € 


(V = Volumen des Grundgebietes, «4, = Brechungsindex, ¢ = statische 
Dielektrizitatskonstante, w = |1v|.) 


3. ,,Verkirzte’‘ Greensche Funktionen 
Die Aufgabe, die Schrédinger-Gleichung (2.1) zu lésen, ware dann 
beantwortet, wenn es gelange, die Greensche Funktion (,,Ausbreitungs- 
funktion“‘) * 
G(x,936,q'3t) =e "8 d(w—€) 6(g—@’) (3-1) 


zu bestimmen, die bei einer Zerlegung nach den exakten, stationdren 


Figenfunktionen y, (x, g) (mit Eigenwerten E,) von Gl. (2.1) sich be- 
kanntlich in der Form 
ett, (3.2) 

* x und & bezeichnen die Koordinaten des Exzitons, q, q’ die der Gitteroszilla- 
toren. 

20 HAKEN, H.: Vortrag auf dem Internat. Kolloquium iiber Halbleiter und 
Phosphore, Garmisch, August 1956. 

20° HAKEN, H., u. W. Schottky: Z. phys. Chem., N.F. 16, (3—6}, 218 (1958). 

21 Koun, W.: Vortrag auf der Internat. Tagg. iiber Hialbleiter, Rochester, 
U.S.A., August 1958. 

22 Rotn, L.M., u. G.W. Pratt: Vortrag auf der Internat. Tagg. tiber Halb- 
leiter, Rochester, U.S.A., August 1958. 

23 FROHLICH, H.: Adv. in Physics 3, 325 (1954). 
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schreiben ]aBt. Fiir viele Zwecke kann man sich jedoch auch mit ge- 
wissen _,,verktirzten‘’ Greenschen Funktionen begniigen24. Will man 
beispielsweise nur die Energien kennenlernen, so kann man 


SONG es Mie (3.3) 


bilden, woraus sich dann z.B. mit Hilfe der Theorie fastperiodischer 
Funktionen die Energien gewinnen lassen. Oder zur Berechnung rein 
elektronischer Prozesse* kann man in geeigneter Weise die Oszillator- 
koordinaten durch Integration beseitigen. So betrachtete z.B.FEyN- 
MAN” in seiner Polaronenarbeit die Ubergangsamplitude zwischen der 
Zeit t =0, bei der alle Gitteroszillatoren im Grundzustand sind, und einer 
Endzeit ¢, bei der wieder die Gitteroszillatoren im Grundzustand sind. 
Diese Ubergangsamplitude wird dadurch gewonnen, daB (3.1) mit den 
Eigenfunktionen des Grundzustandes der Oszillatoren ®f (q) und ®, (q’) 
multipliziert und tiber die Oszillatorkoordinaten gq, g’ bei t=0 und ¢ 
integriert wird: 

Sf PF (9) 6% 859.751) Gy(q’) dqdd’. (3.4) 


Wir behandeln im folgenden den allgemeineren Fall, daB die Oszillatoren 
sich nicht wie in (3.4) im Grundzustand befinden, sondern deren An- 
regungsstufen mit Hilfe eines Wavmebades aufgefiillt sind. Die zuge- 
hoérige Wellenfunktion der Oszillatoren ist durch 


1 


D (gq) = [Sp (e- 7?) | Pe BD PEED 1a Baer tee 05) 


gegeben, wobei sich die Summation tiber alle Anregungsstufen erstreckt 
und die Phasenbeziehungen «(v) zwischen den Anregungsstufen noch 
beliebig sind. Wir betrachten speziell den Fall, da8 zur Endzeit ¢ die 
Oszillatoren gerade wieder die gleichen Phasen wie zur Zeit = besitzen. 
Dazu miissen wir die Phasendrehung der Oszillatoren, die durch den in 
(3.1) auftretenden Operator Ho,, bewirkt wird, ,,abschalten‘“’. Zu diesem 
Zwecke bedienen wir uns eines Kunstgriffes, indem wir mit Hilfe des 
Feynmanschen Disentangling-Verfahrens”*® 


ge? (HEx2+ Hos. t+ Hw) t 


in der Form at Xy 
ps ig (t) dte+Hw (t)] dt 7 iHosst 
mit bf ( 

Ely (1) = e71¥O™™ Hy (1) effin 


* Das Beispiel optischer Ubergange werden wir in einer nachfolgenden Arbeit 
behandeln. 
24 Siehe vor allem FEYNMAN, R.P.: Rev. Mod. Phys. 20, 367 (1948). 
25 Siehe FuBnote!® auf S. 225. 
26 FEYNMAN, R.P.: Phys. Rev. 84, 108 (1951). 
15* 
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schreiben*, wobei sich der zweite Faktor nun gerade auf die Phasen- 
drehung der Oszillatoren bezieht und daher durch 1 zu ersetzen ist. 
Bilden wir nun ganz in Analogie zu (3.4) 

if (Hoxa(1)+ Hw (2)) dr 


[Orie 6(x—£) B(q')dqdq’, —(3-4a) 
so ergibt sich nach Mittelung iiber die Phasen «(») 


az J (Hex: (x) + Hw (z)) dr 


sp {e oP Hon} § (x — £) 


Sp fe ae Hosz} 


F(x, &;t, B) = , (3.6) 
wobei sich die Spurbildung nur auf die Oszillatorkoordinaten bezieht, 
so daB (3.6) noch von den Koordinaten des Exzitons abhangt. Lassen 
wir in (3.6) B—>co, die Temperatur des Warmebades also gegen Null 
gehen, so erhalten wir den oben erwahnten Feynmanschen Fall (3.4) zu- 
riick. Ersetzen wir hingegen auch beim rein elektronischen Operator 7¢ 
durch f und bilden auch noch die Spur beziiglich der Variablen des 
Exzitons, so erhalten wir die Zustandssumme des Systems 


Z=Ve-Eib. (3.7) 


A 


Bevor wir an die eigentliche Kernfrage gehen, wie der Ausdruck (3.6), wenigstens 
naherungsweise, zu berechnen ist, diskutieren wir noch die aus (3.6) zu erwartenden 
Ergebnisse. Wir werden einmal erwarten, daB8 in einer zu (3.3) ahnlichen Weise 
die Zeitabhangigkeit durch gewisse Energiewerte E. , zustandekommt. Die Energie- 
werte selbst sind dabei nicht nur durch die Bewegung des Exzitons im starren Git- 
ter, sondern auch durch die Polarisationseffekte im deformierbaren Gitter (,, Wolken 
virtueller Quanten‘‘) bestimmt. Daneben sind wegen des Temperaturbades auch 
noch reelle Prozesse zu erwarten, bei denen die ,,stationadren‘' Exzitonenzustande 
Streuungen erleiden oder innere Ubergange ausfiihren. Dadurch treten in den Zeit- 
funktionen — bei geeigneter Zusammenfassung — noch Dampfungsglieder auf, die 
bei relativ schwacher Dampfung die Form e—/%? haben werden. 


Die oben eingefiihrte Funktion (3.6) steht in engstem Zusammenhang 
mit der erzeugenden Funktion, die in Weiterfiihrung der unabhangig 
von Kuso? und Lax*® entwickelten Methode von Tovozawa”® zur 
Berechnung des Absorptionskoeffizienten bei Exzitonenerzeugung ver- 
wendet wurde. Wie namlich Toyozawa zeigte (wir geben hier eine leicht 
geanderte Version), ist der betreffende Absorptionskoeffizient durch 


A(w) = Const fei®dt fax f dE Q(x) F(x, €; t, B) Q(é) (3.8) 


* Diese Umformung bedeutet natiirlich nichts weiter als den Ubergang von der 
Schrédinger- zur Wechselwirkungsdarstellung. 

27 Kuso, R.: Phys. Rev. 86, 929 (1952). 

28 Lax, M.: J. Chem. Phys. 20, 1753 (1952). 

29 Siehe FuBnote! auf S. 224. 
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gegeben*. Die Funktion Q(x) ist dabei im wesentlichen durch gewisse 
optische Matrixelemente zwischen Wannier-Funktionen bestimmt, wor- 
auf wir in einer nachfolgenden Arbeit naher eingehen werden. 

Pur die folgenden Rechnungen ist es wichtig, daB sich die Funktion 
(3.6) wieder mit Hilfe eines Exponentialoperators schreiben laBt: 
ee. F(x, &;t,B) = e-*S A (e,0)dedo § (x — &) 

a t 
J H(t,0)dtdo =f Hy,,(t)dt + 
0 
tt (3.9) 


Darin wurden Hy,,, Hy, und @p,,, in (2.2), (2.4) definiert. 

My, , (B) = (e’°w.u —1)+ gibt die mittlere Zahl der Schallquanten der 
Gitterwelle (1v, ~) bei der Temperatur JT =1/kf an. Die Indizes t und o 
sind die aus FEyNMANs Disentangling-Kalkiil®® bekannten Ordnungs- 
indizes, die an die in Hy,, und H,, ,, stehenden Variablen bzw. Operatoren 
anzubringen sind. Nach diesem Kalkiil sind stets die Operatoren mit 
kleinerem t (bzw. o) vor solchen mit gréBerem 1, o anzuwenden. Wegen 
der zur Herleitung von (3.9) zu verwendenden Rechentechnik sei auf 
die genannte Arbeit von FEYNMAN sowie auf den Anhang unserer friihe- 
ren Arbeit 4 verwiesen. 


4. Das Naherungsverfahren 


Da es in Strenge nicht méglich ist, auch nur die _,,verkiirzten“ 
Greenschen Funktionen zu berechnen, verwenden wir ein Naherungs- 
verfahren, das eng mit dem von FEYNMAN *® zur Behandlung des Polaro- 
nenproblems entwickelten Naherungsverfahren zusammenhangt. Wah- 
rend jedoch FEYNMAN seine leider nur wenig gelaufigen Wegintegrale 


* Der enge Zusammenhang zwischen der Funktion (3.6) und dem Absorptions- 
koeffizienten bei Exzitonenerzeugung wird durch folgenden Gedankengang plau- 
sibel: (3.6) beschreibt das Schicksal eines Exzitons, das in ein Oszillatorwarmebad 
gebracht wird, also in einem ,,geheizten‘‘ Kristall erzeugt wird. Die charakteristi- 
schen Frequenzen (und bei geeigneter Zusammenfassung auch die Dampfungs- 
glieder) kénnen daraus mathematisch durch eine Fourier-Analyse gewonnen werden. 
In der Natur steht uns zur ,,experimentellen Fourier-Analyse‘‘ die Einstrahlung 
mit Licht bestimmter Frequenz zur Verfiigung. Da bei optischer Exzitonenerzeu- 
gung die aufzuwendende Lichtquantenenergie (bis auf den konstanten Bandabstand) 
unmittelbar durch die Exzitonenbindungsenergie (einschlieBlich eventueller Damp- 
fungsglieder) gegeben ist, muB der Verlauf des Absorptionskoeffizienten der Fre- 
quenzverteilung in (3.6) folgen. Die in (3.8) noch auftretenden Funktionen 2 (%) 
sorgen fiir die Einhaltung gewisser optischer Auswahlregeln. 

30 Siehe FuBnote 7° auf S. 227. 

31 Siehe FuBnote!® auf S. 225. 

32 Siehe FuBnote}® auf S. 225. 
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verwendet und sich dabei auf den Grundzustand beschrankt, wahlen 
wir hier eine Formulierung mit Hilfe der Sprache der gelaufigen Quanten- 
mechanik3%, die es uns eben auch gestattet, die Energien angeregter 
Zustainde zu berechnen. Wir approximieren den exakten Operator 


e-if A t,o) dtda (3.9) 
durch einen anderen, den wir exakt behandeln kénnen 


a= J Hp(t,0)drdo 
und schreiben 


e-if Harao 6(x—€) =e-4J (H—Hp)dtdo g—if Hpdrdo d(x —6&), (4.1) 


wobei beziiglich der Indizes die oben genannte Ordnungskonvention gilt. 


Wir wahlen im folgenden den Approximationsoperator H p so, daB er 
die Bewegung des wahren Systems schon méglichst genau beschreibt. 
Wir erwarten dann, daB, wenigstens fiir gewisse Zustandsgruppen, die 


Differenz H—H p klein ist, wir daher (4.1) nach H—H. p entwickeln und 
mit dem ersten Glied abbrechen, also Stérungstheorie erster Ordnung 
treiben kénnen: 


e-if Hardo wy e~ifHpdrds {4 —7 f (H —H,) dt’ do’} d(x —&). (4.2) 


Die wesentliche Erweiterung gegenitiber der tiblichen Stdérungstheorie 
besteht darin, da8 dort die Hamilton-Operatoren nur von einer Ordnungs- 


variablen abhangen, hier aber durchaus mehrere solche, auch bei H P> 
zugelassen sind. Bei der weiteren Behandlung von (4.2) kénnen wir uns, 
wenigstens formal, eng an die gew6hnliche Stérungstheorie anschlie8en. 
Dazu schreiben wir 


e-if Hp(t,0)drdo § (x =e) 


in der Form ett ya (x, &), (4.3) 


wobei sich jedoch die Funktionen y,(x, €) im allgemeinen nicht mehr wie 
in (3.2) in ein Produkt aufspalten lassen. Bei dieser Zerlegung (4.3) sind 
auch Entartungen zugelassen. Wir betrachten nun den zweiten Teil in 


(4.2): Durch die ,, Multiplikation‘* von e~!! #e44o mit [ (H —H,) dtdo 


* Da Hp und H — Hp Ordnungsparameter enthalten, ist diese ,, Multiplikation‘‘ 
durchaus ein verwickelter ProzeB! 

88 Ubersetzungen von FrYNMANs Varationsprinzip fiir den Polaronen- bzw. 
Exzitonengrundzustand wurden unabhangig voneinander von H. HAKEN (Fub- 
note’! auf S. 225), M.A. Krivocraz u. S.J. PeKar, Izv. Akad. Nauk SSSR., 
Ser. Fiz. 21, 1, 17 (1957) sowie von K. Yamazakt, Progr. Theoret. Phys. 16, 508 
(1956) gegeben. Daneben wurde von Scuuttz, T.D.: Techn. Report Massachusetts 
Inst. of Technology, August 1956 eine interessante Verbindung mit einem ,,erwei- 
terten Hamilton-Formalismus“ hergestellt. 
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_ werden die einzelnen in (4.3) auftretenden Summanden geandert. Den 


damit aus (4.3) entstehenden Ausdruck kénnen wir allgemein in der Form 
De MA— te, (6) tx, (4, &) + S,(%,&; t)} (4.4) 


darstellen. Wie iiblich denken wir uns den bei y, auftretenden Faktor 
€,(t) t als zweites Glied einer Reihenentwicklung von e~‘**. Damit laBt 
sich (4.2) schlieBlich bis auf Glieder héherer Ordnung in der ,,Stérung“‘ 


(H —H,) in der Form 
» et (Wateal)t fy, (x, &) + S,} (4.5) 


4 


schreiben. Da wir fiir die verkiirzte Greensche Funktion (4.1), wenig- 
stens im Prinzip, eine zu (4.3) analoge Zerlegung vornehmen kénnen: 


Leite Z, (x, 8), (4.6) 


a 


lassen sich aus dem Vergleich der einzelnen Glieder von (4.6) mit denen 
von (4.5) die gesuchten Naherungsausdriicke fiir W, und 4, gewinnen. 
Im folgenden beschranken wir uns auf diejenigen fiir W,. 


5. Wahl des Probe-Hamilton-Operators 
Bei dem Ansatz fiir den Probe-Hamilton-Operator H p hatten wir 
uns in unserer vorhergehenden Arbeit #* von dem Gedanken leiten lassen, 
daB auf dem Umweg iiber die Gitterschwingungen eine direkte, abstands- 
abhangige Wechselwirkung zwischen den Teilchen zustande kommt, so 


daB wir H p in der Form ansetzten: 


Hp=—>_-4,— 5 -4a + VO). (5.0) 


2m, 


V(r) war dabei noch mit gewissen Variationsparametern ausgestattet. 


Wahrend sich H p fir den Grenzfall kleiner Exzitonenradien bereits als 
sehr brauchbar erwies, erfaBt er bei groBen Exzitonenradien nicht den 
Grenzfall mittelstarker bis starker Kopplung. Aus einer anderen Unter- 
suchung®* wissen wir jedoch, daB das Exziton sich bei groBen Radien 
wie ein System zweier Polaronen verhalt, die noch durch eine abstands- 
abhangige Wechselwirkung miteinander gekoppelt sind. Um auch diesen 
Grenzfall (und damit auch die dazwischen liegenden Falle) zu erfassen, 
erweitern wir (5.0) so, daB der Probe-Hamilton-Operator gleichzeitig den 
Feynmanschen Probe-Hamilton-Operator fiir Polaronen umfaBt. Dieser 
entsteht dadurch, daB man sich Elektron und Defektelektron je an ein 


34 Siehe FuBnote!9 auf S. 225. 
35 Siehe FuBnote!’ auf S. 224. 
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Hilfsteilchen mit Hilfe einer (exakt zu behandelnden!) Oszillatorkopp- 
lung gebunden denkt und dann dieses Hilfsteilchen in der oben [vgl. 
Formel (3.4)] angegebenen Weise eliminiert. 

Als Hamilton-Operator vor dieser Teilchenelimination setzen wir 
daher an: 


Hp=H,+H,+V(s) 


mit RATS (5.4) 
a 4 1 mM; WO; 2 Sie, 
H, rae —- A, 4 z (t; — 3) 5 i 


2 m; 


Darin sind m,, r; die scheinbare Masse und die Koordinaten des Elek- 
trons (7 =4) bzw. Defektelektrons (j = 2); m;, 3; hingegen stellen Massen 
und Koordinaten der beiden Hilfsteilchen dar; m;,@,; werden im fol- 
genden als frei wahlbare Variationsparameter betrachtet. Die Lésungen 
und Eigenwerte der zugehérigen Schrédinger-Gleichung 


seien mit gm, und EF, bezeichnet. 


Den in (4.4) zu benutzenden Probe-Hamilton-Operator H p erhalten 
wir dann durch Elimination der Koordinaten der Hilfsteilchen*: 


e-i [Hpaede § (x — 8) = if DE (51) D¥ (30) X 
xe tHet 6(% — &) 0 (a1 == 31) 0 (32 72 32) ks (31) Dy (32) a3, diy diy diz 


[ Bedrdo = [{— soda — gp Ant Vi) de +X Xe( 5-2) 


a 3 
Or 9 oe ON 
bene cae [ear =p om | [ viet; 00H dr do. 
0 0 0 
Bei der Festlegung der oben eingefithrten Parameter m,;, @, stiitzen 
wir uns auf FEYNMANs Variationsprinzip**, demzufolge fiir die Energie Fy 


* Wahrend wir in (5.2) in Analogie zu (3.4) mit Hilfe der Oszillatorgrundzustdnde 
die Koordinaten der Hilfsteilchen eliminieren, kann man auch daran denken, die 
Elimination fiir Hilfsteilchen durchzufiihren, die an ein Warmebad gekoppelt sind. 
X; erhalt dann noch den folgenden Zusatzterm 


t 
mi, o} - *. i 
“i ty rt; ge ON —-9) dada: N; mit N; = —>——_—.. 
) ), ’ 7 Bo, 
<a Crd a 


36 Siehe FuBnote 18 auf S. 225. 
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des exakten Grundzustandes bei T =0° K gilt: 
bap. 2 Jim 69 (1). 
[Wegen € (t) s. (4.4)]. 


Zumindest fiir die Berechnung dieser Grundzustands-Energie ist der 


optimale Naherungswert fiir Ey durch Variation der Parameter zu ge- 
winnen. Wir werden jedoch erwarten, daB diese Parameterwahl auch 
bei der Berechnung der Energien benachbarter Zustande eine gute 
Naherung darstellt. Handelt es sich dagegen um sehr hoch angeregte 
Zustande, so wird man noch andere, physikalische Gesichtspunkte zur 
Wahl dieser Parameter heranziehen. 


6. Energien, Lebensdauern und effektive Gesamtmasse 
Wir berechnen fiir das in (3.9) definierte H und fiir den in (5.2) an- 


gegebenen Probe-Hamilton-Operator Hp den im Exponenten in (4.5) 
auftretenden Ausdruck W, +-e,. Es ergibt sich mit den schon im Anhang 
unserer friiheren Arbeit®’ verwendeten Methoden (mit W,= E,): 


W, (t) & W, + 6,() = E,—<ok (Vi) —K”)) @ +2042, +%; 


mit 
t 


2, = ais —E4+ Op, 4) (7 =e 


Wu * 


Kardalcys Hyp, u Px>|? (tw,n +1), 


Z.== >,» [ i eB Ext om, —9) dr da | (pt HE. Pe) |? he, n 


Win 2% 0 = 


ed og 
Z,=— ea {pi p> + 


j=1, 2 


ga - Fas foe —E y+) ( c= VPS patie ® OF i lott Yj Px> |? « 


(6.1) 


a 


Darin rithrt Z, von der (virtuellen) Emission und anschlieSenden Ab- 
sorption eines Schallquants, Z, von der virtuellen Absorption und an- 
schlieBenden Emission eines Schallquantes her, wahrend Z, durch die 
virtuelle Emission eines Quantes der ,,Hilfsteilchen“ zustande kommt *. 


* Wird die in FuBnote * auf S. 232 besprochene Version fiir Hp benutzt, so 
erhalt Z, noch den zusatzlichen Ausdruck: 


Va 


My OF ES eo) 4 (ETE Ne olg 7 do|<pir;,y,>|2?N. (6.14) 
ene 7 ite 


j=1,2 
37 Siehe FuBnote!® auf S. 225. 
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Da die Summation iiber tv in der Praxis natiirlich eine Integration 
bedeutet, haben Z, und Z, die Struktur 


t 


= 1 i cd ol (2) Pee ey ea 
00 
Fir gentigend groBe Zeiten 
{> to=1' (o)/f(o) (6.2) 


laBt sich dieser Ausdruck mit Hilfe der Beziehung 


oO 


facfom tte dw & nee anaes x d(o)| f(a) dw (6.3) 


auswerten: 


ine otis d(o)| #0) de + Glieder in (+) (6.4) 


Damit erhalten wir fiir den Realteil von (6.1), den wir als Naherungs- 
ausdruck fiir die Energie des Exzitons im Zustand 2 anzusehen haben: 


EB, ee, — <p (V(r) — (r)) Pa> + 


+ yy [pKeten wD? Fim, + 1) PSMA Ay, u Px >|? | 
W, fe 


E, — E,— Oy, u axe By T Ow, u (6.5) * 


x 


oe fe OF <px vy, ap wa Bese |. 
7 


—E,—0; 
j=1,2 <. 


Insbesondere ergibt sich fiir den Grundzustand und T =0° K nach dem 
Feynmanschen Variationsprinzip die Aussage: 


EySEy—<93 (Vr) —Volr)) Po +) >. SPR en tort. _ 


— Ee in, ye 
Wu x 
;O7 mM; i OF \< * >F (ko 
vo \< Px Vi Po 
_ 9) Y; ) as on: be 
2 -< G0 Vi Go> + Keetri ee 


$=1,2 


* Bei Benutzung der in FuBnote * von S. 232 besprochenen Version ist zu 
(6.5) noch hinzuzufiigen: 


-- y mM; a Dicerjeor {= = aievate P a} (6.5 a) 


fink 3 
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Fir den Imaginarteil von (6.1), den wir als reziproke Lebensdauer des 
Exzitonenzustandes 4 zu deuten haben, bekommen wir 


T= A> [4 DPE He, Ge>/? Phau) 0(E,—E,— 0m, p) + 
i x 


ay > far > |< Fhe Px>|? Me, O(E, es E + @y, u) ar (O57)* 
u x 


~ ~3 
— dD Ket sols, —2,— a}. 
t— 12) 
Bei der Herleitung der Ausdriicke (6.5) und (6.7) wurde vorausgesetzt, 
daB die Lebensdauer der betreffenden Zustande so groB ist, daB die 
Ungleichung (6.2) erfiillt ist. Diese lange Lebensdauer ist dann gewahr- 


leistet, wenn 
Pigs (6.8) 


_ erfiillt ist. In diesem Falle stellen die Ausdriicke (6.5) die optisch bei 
der Absorption eines Lichtquantes zu beobachtenden Energien des 
Exzitons dar*. Ist hingegen (6.8) nicht erfiillt, so klingen die in (4.5) 
auftretenden Exponentialfunktionen so schnell ab, daB die durch (6.5) 
gegebenen Energien oftisch nicht in Erscheinung treten kénnen, sondern 
diese Ausdriicke die Energien darstellen, die die Exzitonen haben, wenn 
sie sich mit den Gitterschwingungen ins thermische Gleichgewicht ge- 
setzt haben®®. 

Da die Energiewerte von der Translationsquantenzahl ® abhangen, 
k6nnen wir die scheinbare Gesamtmasse des Exzitons mit Hilfe von 


eee. 1 
= BEER berechnen. 

Nachdem schon von FEYNMAN?® sowie von KrivoGLaz und PEKAR* Verfahren 
angegeben wurden, um im Rahmen des Feynmanschen Naherungsverfahrens die 
scheinbare Masse des Polarons zu berechnen, erhalten wir hier eine dritte Methode. 
Da sie darauf beruht, daB wir — im Gegensatz zu FEYNMAN — auch die Energien 
angeregter Zustande berechnen kénnen, sind wir dabei nicht auf die quadratische 
Naherung E~? beschrankt. Den Zusammenhang zwischen den Resultaten bei 
Anwendung der verschiedenen Methoden geben wir an anderer Stelle. Wie sich 
dabei zeigt, erhalten wir fiir die scheinbare Masse des Polarons bei §t = 0 ein formal 
verschiedenes, numerisch jedoch praktisch gleiches Resultat wie die anderen 


Autoren. 


* Bei der in FuBnote * von S. 232 angegebenen Version von Hp tritt zu (6.7) 
noch hinzu 


~ me ete 
<a DEED [Co ti ed? (0 (Ex — Ex — Gi) + (Ex E, + BIN. (6.70) 

4=1,2 x 

38 Siehe hierzu die Arbeit von Toyozawa, FuBnote™ auf S. 224. 

39 Vgl. hierzu die Ausfiihrungen in §14 der in FuBnote* auf S. 223 zitierten 
Arbeit. 

40 Siehe FuBnote1§ auf S. 225. 

41 Siehe FuBnote 33 auf S. 230. 
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7. Spezialfalle 
Wir zeigen nun, wie in den allgemeinen Formeln (6.5), (6.7) die 
Ausdriicke fiir die Energien und Lebensdauern, die von anderen Autoren 
fiir das gleiche Problem gewonnen wurden, als Spezialfalle enthalten sind: 
A1. Sehen wir von den beiden Hilfsteilchen in der Probe-Schr6- 
dinger-Gleichung ganz ab, setzen also ®;=0 und wahlen V(r) =—d/r, 
so erhalten wir wegen 


eal he 1 ars, A ee 
E,= (9% ( atae a 7) Pa) 


als Energieausdruck 
E, ~ <ot yx, Pa> ig | 
ate Sy = P| |< oe Hw, un pad |? eae 1) 4 |< ex Hm,» Pa>|? fi, nb | (7.1) 


E, — Ey — Oy, p Eb, — Ey, + Op, p 


W,u # 
Beschranken wir uns auf polare Wechselwirkung, den Exzitonengrund- 
zustand sowie J =0° K und lassen in der Summe iiber x alle inneren 
Anregungszustande des Exzitons weg, beriicksichtigen also nur die 
Translationsbewegung, so erhalten wir das Ergebnis der Untersuchungen 
von H. J.G. Meyer, TuLusB und Ipatova®: 


ve A * HH, 2 
Ey S (8 Hom o> — Y, Kerem (7.2) 
w 


A 2. Lassen wir wie eben die beiden Hilfsteilchen weg und setzen 
den noch frei wahlbaren Parameter d =e?/e,,, so sind die Funktionen g, 
einfach die Eigenfunktionen von Hy,, (2.2). (7.4) ist dann identisch mit 
dem Resultat der tiblichen Stérungsrechnung, wobei (2.2) und (2.3) als 
ungestéiter Hamilton-Operator, (2.4) hingegen als Stérterm fungieren. 
Fiir den Fall der Wechselwirkung des Exzitons mit polaren Gitterschwin- 
gungen wurde dieses Resultat, auch schon fiir Temperaturen T > 0° K 
bis auf unwesentliche Unterschiede von MosKALENKO #2 erzielt, wahrend 
Toyozawa* dieses Resultat fiir die Wechselwirkung des Exzitons mit 
polaren und nichtpolaren Gitterschwingungen erhielt. Auch die fiir 
diesen Spezialfall A 2 aus (6.6) zu erhaltenden Lebensdauern finden sich 
in der Arbeit von Toyozawa. 

B. Fihren wir im Probe-Hamilton-Operator (5.1) die Grenziibergange 

M;—> o, m;0; > m;C 
durch, setzen V(r) =dr* und transformieren auf die Schwerpunkts- und 
Relativkoordinate ®,r des Exzitons, so geht (5.1a) mit (5.1) iiber in 
1 1 ‘ , * 
— sip An — ot de + MCR? + (M'C +0) r| g=Eq. (73) 


42 Siche FuBnote 13-15 auf S. 224. 
424 Siche FuBnote 16 auf S. 224. 
43 Siehe FuBnote™ auf S. 224. 


Einflu8 von Gitterschwingungen auf Energie des Exzitons 237 


Beschranken wir uns auf den Grundzustand und T=0° K, so lautet 
der Ausdruck fiir £) nach Durchfiihrung des genannten Grenziiberganges 


_und Beschrankung der Summe iiber x auf x =0 


Eo S (G0 Hess Po) — >) a X98 Hw Go)? (7.4) 
w 
Das Extremum ist durch Variation von gy zu bestimmen, wobei gy als 
energetisch tiefste Lésung von (7.3) die Form e~***-§” hat, wobei «, B 
als Variationsparameter angesehen werden k6énnen, da ja auch C und d 
freie Parameter sind. Damit erweist sich (7.4) als Aquivalent mit dem 
von DyKMAN und PEKAR“* angegebenen Energieausdruck. 

Beziiglich aller eben besprochenen Falle kénnen wir feststellen, daB 
sie durch eine spezielle Wahl der Variationsparameter, eventuell sogar 
unter weiterer Vernachlassigung definit negativer Glieder [bei (7.2) und 
(7.4) | gewonnen wurden. Nach dem Variationsprinzip liefert also unser 
Ausdruck (6.7) fiir den Grundzustand und T=0° K einen besseren 
Energiewert. 

Mit den eben diskutierten Spezialfallen werden saémtliche bisher be- 
kanntgewordenen Ergebnisse beziiglich der Exzitonenenergien mit zwei 
Ausnahmen erfaBt: 

C. Vom Verfasser wurde im Anhang einer friitheren Arbeit* der im 
Feynmanschen Variationsprinzip auftretende Energieausdruck mit einem 
Probe-Hamilton-Operator hergeleitet, der statt der zwei Hilfsteilchen 
nur eines enthalt, wobei dieses Hilfsteilchen an den Schwerpunkt des 
Exzitons gekoppelt ist. Dieser Ansatz ist kiirzlich nochmals von Mos- 
KALENKO*® aufgegriffen und fiir den Spezialfall V(r) =dr? behandelt 
worden, wobei MoSKALENKO in gewissen Grenzfallen den allgemeinen 
Energieausdruck durch einfache Naherungsformeln wiedergeben konnte. 
Zwar lassen sich diese Ergebnisse nicht durch eine einfache Speztalisierung 
von Parameterwerten aus (6.5) gewinnen, doch kann man sich durch einen 
Vergleich der Resultate iiberzeugen, daB die jetzt erhaltenen Energien 
tiefer liegen: 

Fiir kleine Radien namlich erhalt MoskALENKO 


~ 


Ey S (o0( sy 4 = ) Po) +O(r) 


co 


(M’ = reduzierte Masse des Exzitons), 


wobei gp eine Oszillatoreigenfunktion ist, wahrend wir bei dem bei 

kleinen Radien fiihrenden Klammerausdruck <---> fiir @» eine wasser- 

stoffartige Funktion verwenden [vgl. (7.1) und (8.1) ], die nattirlich einen 
44 Siehe FuBnote! auf S. 224. 


45 Siehe FuBnote!9 auf S. 225. 
46 Siehe FuBnote 1® auf S. 224. 
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tieferen Energie-Erwartungswert <---> zu liefern in der Lage ist. Bei 
groBen Radien hingegen liefert unser Ansatz, wie wir in Abschnitt 8 
zeigen, fiir das Wechselwirkungsgesetz zwischen Elektron und Defekt- 
elektron das asymptotisch richtige Verhalten —e?/ev, was natiirlich 
durch das Gesetz dr? nicht erfaBt werden kann. 


D. Ebenfalls nicht durch einfache Parameter-Spezialisierung ist das 
asymptotische Verhalten des Exzitons bei groBen Bahnradien zu ge- 
winnen, das wir friiher4’ herleiteten. Wie wir aber eben schon bemerkten, 
liefert unser jetziger Ansatz das asymptotisch richtige Wechselwirkungs- 
gesetz fiir die Exzitonenteilchen, wahrend es die Feldmasse dieser Teil- 
chen in der Feynmanschen Polaronennaherung lefert. 


8. Naherungsweise Berechnung der Energien des Exzitons (6.5) 


Die Auswertung der Ausdriicke fiir Energie und Lebensdauer hat nun 
etwa in den folgenden Schritten zu erfolgen: 

1. Die Eigenwerte und Eigenlésungen der Probe-Schrédinger-Glei- 
chung (5.1a) sind zu bestimmen, 

2. mit diesen Funktionen sind die in (6.5) auftretenden Matrix- 
elemente zu berechnen, 

3. die Summen in (6.5) und (6.7) sind auszufihren, 

4. die noch freien Parameter sind so zu wahlen, daB die Energie des 
Grundzustandes ein Minimum annimmt, 

5. mit diesen Parameterwerten sind dann die Energien des Grund- 
zustandes und der benachbarten Zustande zu berechnen. 

Bei der allgemeinen Lésung dieses Programms wird man auf die Be- 
nutzung numerischer Methoden und Rechenmaschinen zuriickgreifen 
miissen. (Wir erinnern in diesem Zusammenhang daran, daB man schon 
bei dem wesentlich einfacheren Fall des Polarons bei mittelstaiker Kopp- 
lung zur Auswertung der Summenausdriicke auf Rechenmaschinen 
zuriickgriff: T.D.ScHuLTz mit Whirlwind-Computer*’.) Immerhin 
k6nnen wir in wichtigen Grenzfallen, z.B. groBe Bahnradien oder kleine 
Bahnradien das obige Programm ohne groBen Aufwand bis zu einfachen 
analytischen Endergebnissen hin durchfiihren *. 


Wir geben hierfiir einige Beispiele: 


a) Kleine Radien, nur polare Kopplung vorhanden 
Da bei kleinen Radien des Exzitons die Bewegung der beiden Teilchen 
schnell erfolgt, kénnen die Gitterschwingungen sich nicht mehr vdllig 


* Auch bei gewissen Parameterfestlegungen kénnen sich wesentliche Verein- 
fachungen des obigen Programms ergeben. 

47 Siehe FuBnote!? auf S. 224. 

48 Siehe Fu@note 33 auf S. 230. 
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auf die individuelle Lage der beiden Teilchen einstellen, so daB die indi- 
viduellen Polarisationswolken von Elektron und Defektelektron sich nur 
noch schwach ausbilden. In diesem Falle kénnen wir daher in guter 
(nullter) Naherung von den beiden Hilfsteilchen, die ja, grob gesprochen, 
die Riickwirkung der individuellen Polarisationswolken auf die Teilchen 
selbst wiedergeben sollen, absehen. Wir gelangen dann zu dem schon 
oben unter 7. A1. besprochenen Spezialfall. Die in (7.1) auftretenden 
Summen lassen sich naherungsweise fiir kleine Radien nach der in unserer 
friiheren Arbeit 4® besprochenen Methode berechnen, wobei wir z.B. bei 
gleichen scheinbaren Massen von Elektron und Defektelektron fiir den 
Grundzustand erhalten * 


Pieters t Ce 1 
~w pee 
° 2M’ r Eootn 


4 os Bice . = 1 
—{)eMon > (2m+1); j= 


hg) ot) 


Eoo 
wobei fiir T =0° K (f =o) der Exzitonenradius so festzulegen ist, daB 
(8.4) minimal wird. Da 7, als klein vorausgesetzt wurde, stellt das letzte 
Glied in (8.1) ebenfalls nur eine kleine Korrektur zu den ersten beiden 
Gliedern dar. Wir sehen aber, daB8 mit wachsender Temperatur die 
Energieabsenkung zunimmt, und zwar bei tiefen Temperaturen mit 


2e~ ORT 44, 


bei hohen dagegen mit Stipe 
aaa 
Um etwas weiter in den Bereich mittelgroBer Bahnradien bei der 
Berechnung von (6.5) vorzustoBen, sind auch die Hilfsteilchen mit 
heranzuziehen, wofiir wir die beiden folgenden Naherungsverfahren er- 


wahnen: 

4. Bei der Lésung der Probe-Schrédinger-Gleichung (5.1a) wird wie oben in 
nullter Naherung von den Hilfsteilchen abgesehen, dann aber in erster st6rungs- 
theoretischer Naherung die Wechselwirkung des Exzitons mit diesen Teilchen 
beriicksichtigt. Mit den so naherungsweise bestimmten Funktionen und Energic- 
werten sind dann die Ausdriicke (6.5), (6.7) zu bestimmen. 

2. Eine zweite Naherungsmethode bietet sich wie folgt: Wir transformieren 
sowohl die Koordinaten der Exzitonenteilchen als auch die der beiden Hilfsteilchen 
jeweils auf Schwerpunkts- und Relativkoordinaten: 


~ 


R= My y + Mets; = My 31 + Modo: t= —12; t = 41 — Ja; ary 

Wahlen wir speziell ©,=@,=@ und auBerdem m,/m,=m,/m,, so zerfallt der 
Hamilton-Operator (5.1) in zwei Operatoren 

Hy + Hy (8.2) 

* Die Frequenz der Gitterschwingungen wird dabei als konstant vorausgesetzt. 


49 Siehe FuGBnote!9 auf S. 225. Die Formel (4.24) unserer friihereren Arbeit 
enthalt durch einen Druckfehler den Faktor 3 zuviel. 
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mit 
4 { Mo? ~ Bi wads j 
H age R— R)2- — a, 8.2a 
a= — sur 48 Se Se ee (3.2a) 
1 1 MW’ oe : pe 
ie Anis = -)8 2 Vi 8.2b 
HA, aM’ A, Fc A: 5 (c — t)? + V(r) a ( ) 


Darin sind M und M’ die Gesamtmasse und reduzierte Masse der Exzitonenteilchen, 


M und M’ die der Hilfsteilchen. Dieser Hamilton-Operator besitzt auBer dem 
Zerfallen noch den Vorteil, daB sich Hy exakt behandeln 1a8t, wahrend man zur 
Loésung von Hy zu Naherungsverfahren greifen muB*. 


b) Grenzfall groBer Radien, 
polare Wechselwirkung mut beliebiger Starke ** 

Wie wir wissen®®, verhalt sich das Exziton bei groBen Bahnradien 
(im asymptotisch strengen Sinne) wie ein System zweier entgegengesetzt 
geladener Polaronen, die durch das Wechselwirkungsgesetz — e?/e” mit- 
einander gekoppelt sind. Wir wollen jetzt nachweisen, da8 unser all- 
gemeiner Energieausdruck (6.5) genau zu diesem gleichen Ergebnis 
fiihrt, wobei als Polaronenmasse die aus FEYNMANs Theorie (oder ge- 
nauer: aus unserer Version von FEYNMANs Theorie) bestimmte Masse 
auftritt. Bei unseren expliziten Rechnungen beschranken wir uns auf 
T =0° K, geben jedoch das Endresultat auch fiir 7>0° K an. 


Wir gehen nun in den zu Anfang dieses Abschnitts angegebenen 
Schritten vor und lésen als erstes die Probe-Schrédinger-Gleichung (5.1 a). 
Zu diesem Zwecke entwickeln wir die Lésungen von (5.1a) in eine Reihe 
nach Eigenfunktionen y’, die den Gleichungen 


Hy! =n yl (8.3) 
gentgen. 


[Wegen H, s. (5.1).] p’ hat die Form 


Vin =e yh (0;) (8.4) 


eer K . ae, . — ios a . (ae Pr 
Uy = 4;t;, +545 Y= Yas a =a; b= Ro Ny =m, + mM,. 


% = Oszillatoreigenfunktionen. Die Eigenwerte sind gegeben durch 


p 


‘ 3 ~ M; 4 3 
i = om, Ss (n} +n} +n} + . Ja, 2) = 


ry hie 7 Oj); mM =ganz. (8.4b) 


* Sofern man nicht fiir V(y) eine Oszillatorkopplung benutzt. 

** Wir beschranken uns lediglich deshalb auf die polare Wechselwirkung, weil 
die Ergebnisse hierbei besonders anschaulich zu deuten sind; bei akustischer Wech- 
selwirkung verlaufen die Rechnungen ganz entsprechend. 

50 Siehe FuBnote!”? auf S. 224 [Nuovo Cim. 10 (3)]. 
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Der Lésungsansatz fiir (5.1a) lautet also*: 


(Le p> Sf CE, tym, me YE, m, Yt, n, 2h, CEQ. (8.5) 


My, Ng 
Setzen wir ihn in die Probe-Schrédinger-Gleichung ein, multiplizieren 


mit yf», Yen, und integrieren iiber u, v, so erhalten wir fiir die Koeffizien- 
ten c das Gleichungssystem: 


(m (f,%4) + No (fe, M2) — E) Ch, ta; my, Mg 
+ OD SS ce tnion Phim Pn UO) Vein Prin did =o. ¢ 89) 


Wir betrachten nun einen Bahnradius des Exzitons, der so groB ist, daB 
die Stérung durch das Matrixelement <: - -) klein gegeniiber dem Term- 
abstand @, ist. Wir diirfen dann von oszillatorischen Anregungen n'= 1 
absehen**, so daB sich das Gleichungssystem (8.6) auf das folgende 
reduziert: 

8 
2M, 


Ch { aN 


2M, t +e, — El + 


+ ff cnn Eve) veyed did =o 1 (7) 


Be [fits \t 
mit OF ALES, 02 Yi = Yto- ber a; (( 5) t). 


2 Mm; 


Wenn wir weiter annehmen, daB8 der Bahnradius des Exzitons groB 
gegeniiber dem Polaronenradius ist, den wir als rdumliche Erstreckung 
von y definieren kénnen*, dann kénnen wir in dem in (8.7) auftretenden 


Matrixelement 
<vn va V(r) ve pe (8.8) 
vy =|t,—t.| ~|u,—u,| =~ setzen, so daB wir fiir (8.8) erhalten***: 
Cree tala ee Venn: (8.9) 


Mit der Vereinfachung (8.9) stellt die Gl. (8.7) einfach die Schrédinger- 
Gleichung fiir die Bewegung zweier Teilchen mit den scheinbaren Massen 
M, und M, und der gegenseitigen Wechselwirkung V(w) im Impulsraum 
dar. Wir denken uns diese Zweiteilchen-Gleichung gelést. Fiir das 


* Wo keine Mi®verstandnisse zu befiirchten sind, lassen wir den oberen Index 7 
von Vin weg. 

*x Wie wir spater sehen werden, diirfen wir im Anschlu8 an FEyNMaNs Polaro- 
nentheorie @;=q@ (Frequenz der polaren Gitterschwingungen) wahlen. 

*** Auch hieraus folgt nochmals, da bei hinreichend groBen Radien keine Uber- 
gange zu inneren oszillatorischen Anregungsstufen der Polaronen stattfinden 
kénnen. Da bei schwacher bis mittlerer Kopplung der Polaronenradius durch 
1/2 m,@ gegeben ist, erhalten wir nochmals die auf S. 224 erwahute charakteristi- 
sche Lange. 

51 Siehe hierzu die in FuBnote *8 auf S. 230 zitierte Arbeit von T.D. ScuHuLtz 
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folgende wollen wir die physikalisch plausible Voraussetzung machen, 
daB V(u) fiir «oo verschwindet. 
Zur Ausfiihrung des Schrittes 2. vom Anfang dieses Abschnittes 


berechnen wir 
Ny |< vt Hw Go>|? = (wi H* Far Hem), (8.10) 
0 


IB SE, y —a@— Hp 


das sich wegen (2.4) und (2.5) aufspalten JaBt in 


S,+S,+W%+W, (8.41) 
mit 
—t ; 1 1wr; \ 
S;=|rol? (8 ¢ aL gee na) (8.12) 
und 
—iwy, 1 Moura Ct ates f 
W;=|rwl*( 95 € api rra ye exer oi Yo); JF7- (8-13) 


Zur Umformung von S, schreiben wir die Energie Ey, die in Gl. (8.7) als 
Eigenwert auftritt, in der Form 
RB ee 


jee arn ate Loa +0), (8.14) 


2 


wobei der Querstrich die Mittelung mit dem Quadrat der Koeffizienten 
Cz,4,. die der Gl. (8.7) gentigen, bzw. deren Fourier-Transformierten 
bedeutet. Den ebenfalls in den Nennern auftretenden Operator Hp 
nahern wir durch H, + H,+V(r) an, was sich durch eine Reihenentwick- 
lung unter Beriicksichtigung der Tatsache rechtfertigen laBt, daB die 
Multiplikation von gy mit e'®* in (8.12) zwar die Impulsverteilung, nicht 
aber die Ladungsverteilung andert. 

Wir behandeln zuerst die Glieder (8.13), die die Wechselwirkung zwi- 
schen den beiden Teilchen beschreiben. Da der Bahnradius groB sein 
sollte, ist die effektive Wechselwirkung klein, so daB Zwischenzustande 
nur schwach angeregt sind und solche mit innerer Anregung ganz weg- 
gelassen werden kénnen. Die Anwendung von Hp im Nenner liefert daher 
nur Beitraége in der Nahe von Ey, so da8 auf jeden Fall Ey — Hp gegen- 
iiber w vernachlassigt werden kann. Damit reduziert sich (8.13) fiir 
qd, oe Qaut 

aa |yw|? <i ge wr tiwry Go» (8.45) 


© 


und ganz Entsprechendes gilt fiir 7 =2, 7’ =1. 

Bei (8.12) ist indessen Vorsicht geboten, da diese Glieder die Selbst- 
wechselwirkung darstellen, wobei durchaus hohe Zwischenzustande auf- 
treten konnen. Setzen wir in (8.42) fiir £) den Ausdruck (8.14) und fiir gp 
die Entwicklung (8.5) ein und benutzen wie eben die Vereinfachung fiir 
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Hp, so erhalten wir z.B. fir S,: 


2 ES ees een 
Ye Sf Ses Gs es 


x e 7 Wry 1 


= = x 

e+ & + B2M, + B/2M, —o —H, —H, (8.16) 

TW, t£,u,+7F, uy 1 7,2 u a 

e Am C42, € C7? dt dt, dt dt). 
Die Integration liber die Koordinaten ,,2“‘ 1aBt sich sofort ausfiihren, da 
wir e*®™= 72 durch den unter dem Bruchstrich auftretenden Operator 
hindurchziehen kénnen, wobei H, durch ¢,+3/2IN, zu ersetzen ist. 
Beriicksichtigen wir die Orthonormierung von e‘®": v2 sowie die Tat- 
sache, da8 wegen der Translationsinvarianz von H, das Matrixelement 
(8.16) nur fiir {, =f, von Null verschieden ist, so erhalten wir schlieBlich 


mit lyw PSS | One|? A (h) dh ate (8.17) 
E — /p-ifu—iwy 1 ee iwr,+ifu, ,1\ 
i (h) 4 Cp Gs 


Wir vergleichen dieses Resultat mit einem, das sich ergeben hatte, 
wenn wir den entsprechenden Ausdruck im Falle nur eines Teilchens 
(Polarons) bestimmt hatten. Dann waren die Teilchenkoordinaten ,,2“ 
gar nicht aufgetreten, ferner ware f, eine gute Quantenzahl und das ent- 
sprechende F (f,) hatte wie oben gelautet, lediglich mit f? an Stelle von #. 
Da jedoch im vorliegenden Falle des Exzitons wenigstens ,,im Mittel* 


2__~x diirfen wir F(f,) mit F (f,) identifizieren. 
Wir untersuchen nun die weiteren, noch in (6.5) auftretenden Aus- 
driicke und zwar es wir als Beispiel wieder den mit 7 =1 heraus: 


Bel Cok 18 Gade pee Bae (8.18) 


“ 


den wir unter Benutzung von (8.5) schreiben kénnen als 


me 2 fff Chr, Cut {Se Be Nee Ona 
(8.19) 


Dp ~i Fal 9 y ‘yeep? gitititils )) dt dt dt dts, 


Mit der Vereinfachung von Hp auf S. 242 fallen auch im zweiten Sum- 
manden die Variablen ,,2‘‘ heraus, wobei nur eine dy, ;,-Funktion tibrig- 
bleibt. Wie eine nahere Untersuchung zeigt, verschwindet im Rahmen 
unserer Naherung das zweite Matrixelement in (8.19) nur dann nicht, 


* Die entsprechende Beziehung fiir k2 haben wir bereits beim Ubergang von 
(8.16) zu (8.17) benutzt. 
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wenn f; =f, ist. Fiir (8.19) erhalten wir daher 


mit SS | ¢t.2|? (h) 7h at (8.20) 
__ M, oF 'D ity 2 1 | cf 1\_ 
a riage : a tity &+ 2/2, —@, — A, = ‘ / 


Bei einem rveinen Einteilchenproblem hatte G(f,) die gleiche Form, wobei 
lediglich # statt f? stande. Wegen der Mittelbildung mit | cy, ;,|? diirfen 
wir wiederum ff mit & identifizieren. 

Mit den bisherigen Umformungen und Vereinfachungen erhalten wir 
das folgende Resultat fiir den gesamten Energieausdruck (6.5): 


E,<<o% 2 lV [2 (e ew (t,—T2) Etat T1—Te ) go> ae 
% Le + Sf lee? (F(t) + GE) + 8/2) dt, dt] + (8.21) 


E Tiset £ C4, 1, Ce Hate  (y) ebb tity dt dt, dt; dk. 


Da der Exzitonenradius groB ist, sind die in F(f) und G(f) auftretenden f 
sicher klein, so daB wir F (f) +G,(f) durch s, —d;f approximieren kén- 
nen, was wir schon oben implizit getan haben. Setzen wir schlieBlich 


so erhalten wir Po =SS crx eho bY dh dh, (8.22) 
OU Aa ck 

[esse ( __ ele We 2/,iw(t,—t,) 1 BB) x \ ¢ (8-23) 
+98 | zany 41 2M} oe ig ieee) Searetiap tacit 


Darin ist U; =¢; +s; die Selbstenergie des Teilchens 7, wahrend N* = 
1/(4/3N; —d;) die scheinbare Masse dieses Teilchens darstellt. Beide Aus- 
driicke hangen dabei noch von den freien Variationsparametern m,, 0; 
ab. Damit haben wir den Schritt 3. unseres auf S. 238 angegebenen Pro- 
gramms durchgefiihrt. Als Schritt 4. sind jetzt die freien Parameter 
festzulegen: 

Da wir wegen des groBen Bahnradius in nullter Naherung das Ma- 
trixelement <---> gegeniiber U, und U, vernachlassigen kénnen, haben 
wir zunichst lediglich die Polaronenselbstenergie zu variieren; die Para- 
meter m;, @; sind damit durch FEYNMANs Theorie festgelegt. Damit 
wiederum sind die effektiven Polaronenmassen bestimmt. 

In dem nachsten Schritt* ist nun V(r), das in (5.4) auftritt, so zu 
wahlen, da der Klammerausdruck minimal wird. V(r) kommt aber gar 
nicht explizit vor ; lediglich die Funktion G, ist durch V auf dem Weg tiber 

* Die beiden Schritte sind, wie eine nahere Untersuchung zeigt, miteinander 


vertauschbar, so da das Endergebnis, wie es sein mu, von der Reihenfolge der 
Parameterfestlegung unabhangig ist. 
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Gl. (8.7) bestimmt. Statt nach V(r) zu variieren, kénnen wir daher nach 
Go Variieren. Das Endergebnis ist aus der Variationsrechnung wohl- 
bekannt: als optimale Funktion ist diejenige zu wahlen, welche der 
_ Gleichung 


1 1 2/4 ae ~ 
{ sane 41 — gaye tet Yr) +E del ee" + bh \Go} Ey (8.24) 


geniigt. Setzen wir darin (; = — e?/(e.,7) und yy gemaB (2.5) ein, so er- 
halten wir fir {+ >)...: 
w 


Gl. (8.24) beschreibt somit die Bewegung zweier Polaronen mit den durch 
FEYNMANs Theorie (bzw. unserer Version) bestimmten Polaronenmassen 
und dem Wechselwirkungsgesetz (8.25). Damit ist unser auf S. 240 an- 
_ gekiindigter Beweis fertig. 

Aus dem Vergleich von (8.24) und (8.25) mit (8.7) kénnen wir schlieB- 
lich fiir V(v) eine hinreichende Bedingung entnehmen: Setzen wir 


Bere ak: * |e : Aipce 7. BAR iteatl ye Ane et. dead 4 
Ald sey mt wim, 7m, We ~ et Te 


so liefert (8.7), (8.22) das gleiche %, wie (8.24). Dieses V(r) diirfen wir 
natiirlich auch zur Berechnung angeregter Zustande, die in der ,,Nach- 
barschaft“‘ des Grundzustandes liegen, verwenden. 

AbschlieBend geben wir die Energieausdriicke fiir angeregte Zustande 
und beliebige Temperatur an: 


Bq, © U,(T)+ U,(T) + 


Re 8.26) 
tee A, A, | \ \ | ( 

+ (Ph ems] ZRH Vr, 1) Ps,2); 

wobei yg, einer Schrédinger-Gleichung genitigt, die den Klammeraus- 
druck <---> (fiir 2=0° K) als Hamilton-Operator besitzt. Die 


Selbstenergie U;(T) ist gegeben durch 


& +2 |¥m|? (Fin, j(0, T) + G; (0)} (8.27) 
mit 
ss —itjuj—iwr; j 1 
Fr, i(fy 7) =e ue ej + h7/2M; — @ — A; a | 
5 aki oy (Fig (T) +1) + (8.28) 


/,-ityjy—iwy yf 1 eimy tity ftw (T) 
ar ih + h7/2M; +o — A; 
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und G;(f) wie in (8.20). Ferner gilt: 


1 “| 4 @ 
a a te Gy 
2MF(T) 2M, | 2 oF Ce =o 


é; ist in (8.7) definiert. 
Bei der in diesem Abschnitt verwendeten Naherung fiir groBe Exzi- 


tonenradien erweist sich V(r, T) als temperaturunabhangig und ist fiir po- 
lare Wechselwirkung gegeben durch — e?/ev. Die Temperaturabhangigkeit 
der Energie ist also allein durch diejenige der Energien der einzelnen 
Polaronen gegeben, und zwar in erster Linie durch die Polaronenselbst- 
energie. Fiir diese ergibt sich z.B. fiir den Fall schwacher bis mittlerer 
Kopplung und konstanter Gitterfrequenz w: 


U,(T) = aime (4 *) (il, T) +1). (8.29) 


9. Berechnung der scheinbaren Gesamtmasse des Exzitons 


Fiir den Grenzfall kleiner Radien ergibt sich aus (7.1), wie bereits 
MoSsKALENKO® zeigte, die scheinbare Masse M* des Exzitons (T =0° K) 


zu Wits a M(1+ = [. =| soe), (9.4) 


Eco e/] Met 


wobei gleiche Massen fiir Elektron und Defektelektron (im starren Gitter) 
vorausgesetzt wurden. Im Grenzfalle groBer Radien hingegen verhalt 
sich das Exziton nach (8.23), (8.24), (8.26) praktisch wie zwei Polaronen, 
so daB als Gesamtmasse des Exzitons einfach die Summe der Polaronen- 
massen zu stehen kommt: 


M* = My Polaron a MM Polaron + (9.2) 


Fiir schwache, polare Kopplung z.B. haben die Polaronenmassen die 
Form *8 


aug 
Ms poison =m;(1 + =) mit a= (= y( Sh akc ts (9.2) 


20 Eco € 


so daB wir ein von (9.4) durchaus verschiedenes Resultat erhalten. 
(Das gleiche gilt fiir die anderen Kopplungsstirken ebenso.) Diese Aus- 
sage wird besonders dann interessant, wenn wir ein Exziton vor uns 
haben, dessen tiefster Zustand zum Grenzfall kleiner Radien, dessen an- 
geregten Zustande jedoch zum Grenzfall groBer Radien gehéren, so daB 
das eine Mal (9.1), das andere Mal (9.2) anzuwenden ist. Wir sehen an 
diesem Beispiel, daB die scheinbare Gesamtmasse des Exzitons vom 
inneren Anregungszustand des Exzitons abhangt. 

Herrn Professor Dr. H. Frénricu danke ich herzlich fiir die gastfreundliche 
Aufnahme an seinem Institut. 


52 Siene Fubnote 16 auf S. 224. 
8 FrOuLIcH, H., H, PELZER u. S. ZIENAU: Phil. Mag. 41, 221 (1951). 
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der Technischen Hochschule Stuttgart 


Die experimentelle Bestimmung 
von Stapelfehlerenergien 
kubisch-flachenzentrierter Metalle 


Von 
ALFRED SEEGER, ROLF BERNER und HELMuT WOLF 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 20. Mérz 1959) 


The present paper gives experimental and theoretical results which enabel us to 
determine the absolute values of stacking-fault energies of face-centred cubic metals 
from the stress-strain-curves of single crystals. The activation energy for the cross- 
slip of screw-dislocations is calculated as a function of the stacking-fault energy y, 
the applied shear stress t, and the size of the piled-up dislocation groups. An experi- 
mental value for the activation energy for cross-slip in copper is deduced from the 
strain-rate dependence of the shear stress ty; at the beginning of stage III of 
the stress-strain-curve. Comparison between experiment and theory gives yoy = 
170 ergs/cm?. 

The determination of the stacking-fault energy of other f.c.c. metals is possible by 
comparing the temperature dependence of t1j3. Experimental results are given for 
Au and Cu. Data from the literature are used for Ag, Ni, and Al. We find ya, = 
30 ergs/cm?. The difference in stacking-fault energy of Cu and Au is much larger 
than was anticipated. It is substantiated, however, by a number of observations 
discussed in the paper. Constriction energies calculated on the basis of thenewly 
determined stacking-fault energies are given. 


1. Einleitung und Problemstellung 


Schon vor langerer Zeit war dargelegt worden! 3, da die Stapel- 
fehlerenergie y bei der plastischen Verformung kubisch-flachenzentrierter 
Metallkristalle die Rolle eines ,,versteckten‘‘ Parameters spielt, der die 
Flie8spannung, das Verfestigungsverhalten und das Gleitlinienbild 
dieser Metalle bestimmt. Die bei der Oktaedergleitung mitwirkenden 
Versetzungen der kubisch-flachenzentrierten Metalle sind in sog. Halb- 
versetzungen aufgespalten*, zwischen denen sich ein Stapelfehlerband 


1 SEEGER, A.: Z. Naturforsch. 9a, 856 (1954). 

2 SEEGER, A.: Rep. Conf. Defects Solids, Physic. Soc., London 1955, S. 328. 

3 ScHéckK, G., u. A. SEEGER: Rep. Conf. Defects Solids, Physic. Soc., London 
1955, S. 340. 

4 HEIDENREICH, R.D., u. W. SHOCKLEY: Rep. Conf. Strength of Solids, Physic. 


Soc., London 1948, S. 57. 
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erstreckt. Die Starke dieser Aufspaltung und die Breite des Stapel- 
fehlerbandes wird durch die Stapelfehlerenergie, oder — genauer ge- 
sagt — durch den dimensionslosen Parameter y/Gb bestimmt, wo G den 
Schubmodul und b die Versetzungsstarke der vollstandigen Versetzungen 
bedeutet. Die Aktivierungsenergien fiir die bei der plastischen Verfor- 
mung auftretenden Versetzungsprozesse hangen (auBer von den ,,offen- 
kundigen‘‘ Parametern G und 6) in starkem MaBe von der GréBe der 
Versetzungsaufspaltung ab, wodurch der Einflu8 der Stapelfehler- 
energie auf die Gleitvorgange verstandlich wird. In der Tat hat sich die 
Ordnung der bei den verschiedenen kubisch-flachenzentrierten Kristallen 
beobachteten Erscheinungen an Hand der Stapelfehlerenergie in einer 
Reihe von Arbeiten aufs beste bewahrt® 7. 


Hinsichtlich der absoluten GréBe der Stapelfehlerenergien wurde in 
den aufgefiihrten (und vielen anderen Arbeiten) in der Regel von den 
Angaben von SEEGER und ScH6cK” ausgegangen, wonach die Stapel- 
fehlerenergie des Kupfers 40 erg/cm? und diejenige des Aluminium 
200 erg/cm? betrage. Diese Werte waren durch einen Vergleich mit den 
experimentell bestimmten Energien koharenter Zwillingsgrenzen in 
diesen Metallen gewonnen worden, wobei ein Stapelfehler als eine mono- 
atomare Zwillingsschicht aufgefaBt wurde. Diese Auffassung ist sicher- 
lich gerade bei der metallischen Bindung, bei der ja die Leitungselek- 
tronen verhaltnismaBig weitreichende interatomare Krafte vermitteln 
(Brillouin-Zonen-Effekte!), nicht korrekt. Da eine Absolutberechnung 
der Stapelfehlerenergie sehr schwierig ist, sehen wir uns deshalb der fiir 
die quantitative Weiterentwicklung der Theorie der plastischen Ver- 
formung wichtigen Aufgabe gegentiber, die Stapelfehlerenergie der 
kubisch-flachenzentrierten Metalle und Legierungen experimentell zu 
bestimmen. (Ahnliches gilt fiir die hexagonale dichteste Kugelpackung, 
doch gehen wir auf diese in der vorliegenden Arbeit nicht ein.) 


Zur experimentellen Bestimmung von y/Gb kniipft man zweck- 
maBigerweise an solche KenngréBen der Verfestigungskurven kubisch- 


5 DIEHL, J., S. MADER u. A. SEEGER: Z. Metallkde. 46, 650 (1955). 

° SEEGER, A.: Verformung und FlieBen des Festkérpers (Colloquium Madrid 
1955), S. 90. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956. 

* SeEeGeER, A., J. Drenr, S. MADER u. H. Resstock: Phil. Mag. 2, 323 (1957). 

8 SEEGER, A.: Dislocations and Mechanical Properties of Crystals, S$: 2433: 
New York: J. Wiley & Sons 1957. 

* WHELAN, M. J., P.B. Hirscu, R.W. Horne u. W. BortmMann: Proc. Roy. 
Soc. Lond., Ser. A 240, 524 (1957). 

10 HAASEN, P.: Phil. Mag. 3, 384 (1958). 

4 SEEGER, A.: Kristallplastizitat. In Handbuch der Physik, Bd. VII/2. 
Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 

12 SEEGER, A., u. G, Scudck: Acta metallurg. 1, 519 (1953). 
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flachenzentrierter Metalle (Fig. 1) an, die quantitativ verstanden sind, 
Hierzu gehért die Einsatzspannung t;; des Bereiches IJI der Verfesti- 
gungskurve, die durch die Quergleitung von Schraubenversetzungen 


bestimmt — wird®. 7,8, 14, 
Experimentell?®: 1 findet 
man fiir die Abhangigkeit 
der Spannung 7;; von der 
absoluten Temperatur T 
mit recht guter Genauig- 
keit an Nickel- und Kupfer- 
einkristallen 


In ty (7) 
= In Ty; (0) = Dag sf 


wo B eine fiir das jeweilige 
Metall charakteristische 
Konstante ist. Fig. 2 zeigt 
die Ergebnisse von BER- 
NER an Kupferkristallen 
einheitlicher Orientierung. 

Die theoretische Grund- 
lage fiir Gl. (1) bildet die 
Spannungsabhangigkeit 
der Aktivierungsenergie U 
der Quergleitung. An 
einem einfachen Modell 
war gefunden worden?, 
daB fiir diese Spannungs- 
abhangigkeit naherungs- 
weise 

Tt 

U@aj=— Ain PaO 


(2) 


gilt. Wie HAASEN?° gezeigt 
hat, und wie in §3a naher 
erlautert werden wird, 
fiihrt Gl. (2) in der Tat 
auf Gl. (1). Aufgabe der 


Schubspannung 


Abgleitung a 


Fig. 1. Schema der typischen Verfestigungskurve eines kubisch- 

flachenzentrierten Einkristalls. Die Spannung ty, ist durch das 

erste merkliche Abweichen der Verfestigungskurve vom geraden 
Verlauf im Bereich II definiert 


20 


70 


Tq 1 kp/mm?® 
DH 


% 


a 100 200 500 400 500 G00 


Jemperatur T in °K 
Fig. 2. Abhangigkeit von tyyy (in logarithmischer Auftragung) von 
der absoluten Temperatur T bei Kupferkristallen der Orientierung 
C14. Abgleitgeschwindigkeit a= 9+ 10~* sec? 


13 Bei Metallen und Legierungen mit extrem niedriger Stapelfehlercnergie kann 
man, wie M. WHELAN [Proc. Roy. Soc. Lond. 249, 114 (1959)] gezeigt hat, die 
Stapelfehlerenergie naherungsweise auch aus elektronenmikroskopischen Durch- 
strahlungsaufnahmen ermitteln. 

14 Maver, S.: Z. Physik 149, 73 (1957). 

15 BERNER, R.: Diplomarbeit Stuttgart 1957. 
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Theorie ist es, die GréBen A und 7;; (0) als Funktion der fiir den jeweiligen 
Kristall charakteristischen GréBen auszudriicken und insbesondere ihre 
Abhangigkeit von der Stapelfehlerenergie y und der effektiven Zahl 
der im Bereich II in einer Versetzungsgruppe aufgestauten Versetzungen 
zu berechnen. Wie an anderer Stelle’ gezeigt wurde, gilt fiir den Beginn 
des Bereichs III bei Extrapolation auf den absoluten Nullpunkt 


TO = — (0,056 = Z| (3) 


Die Ergebnisse einer kiirzlich durchgefiihrten Berechnung der Variation 
von A mit y/Gb und werden in §2 mitgeteilt werden. 

Um die erwahnten theoretischen Ergebnisse zur experimentellen 
Bestimmung von y aus dem gemessenen Gesetz (1) verwenden zu k6én- 
nen, muB der Zusammenhang zwischen der ,,experimentellen“ Kon- 
stanten B und der ,,theoretischen“ Konstanten A [GI. (2)] bekannt sein. 
Dieser muB experimentell ermittelt werden; er diirfte nur wenig von 
Metall zu Metall variieren. Wir werden in § 3a die Resultate einer ex- 
perimentellen Bestimmung an Kupfer mitteilen. Damit kénnen fiir jene 
Metalle und Legierungen, fiir die Gl. (1) gemessen worden ist, die Stapel- 
fehlerenergien angegeben werden. Zusatzlich zu den oben erwahnten 
Metallen werden wir in §3 die Gl. (1) auch fiir Gold-Einkristaile be- 
statigen. Aus diesen Messungen ergibt sich ein wesentlich kleinerer 
y/G b-Wert fiir Gold als fiir Kupfer. Dieses Ergebnis wird gestiitzt durch 
Beobachtungen an abgeschreckten und an bestrahlten Metallen. 

Wahrend die Stapelfehlerenergie von Gold etwa in der erwarteten 
GréBenordnung liegt, ergeben sich die Zahlenwerte von y fiir Kupfer 
und Nickel wesentlich gréBer als dies seither allgemein angenommen 
wurde. Dies hat zur Folge, daB die Abschatzungen der eingangs er- 
wahnten Aktivierungsenergien revidiert werden miissen. Die bis jetzt 
vorliegenden Resultate der diesbeziiglichen Rechnungen werden in §4 
berichtet werden. 

Die vorliegende Arbeit beschrankt sich auf die Mitteilung unserer 
wichtigsten Resultate, ohne auf die Einzelheiten der experimentellen 
und theoretischen Verfahren einzugehen. Eine griindlichere Erérterung 
dieser Fragen wird in Einzelarbeiten erfolgen, die sich in Vorbereitung 
befinden. 

2. Theoretische Ergebnisse 


Eine quantitative Theorie der Temperatur- und Spannungsabhangig- 
keit der Quergleitung von Schraubenversetzungen ist sehr schwierig. 
Die Hauptschwierigkeit riihrt davon her, daB ein thermisch aktivierter 
ProzeB vorliegt, der keinem eindeutig festgelegten Reaktionsweg mit 
definiertem Sattelpunkt folgt. Dies bedeutet, daB die tibliche Ableitung 
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des Arrheniusschen Ausdrucks 


vaeye Ue (4) 


fiir die Frequenz v des thermisch aktivierten Prozesses, wo Yy ein tempe- 


raturunabhangiger Frequenz- und Entropie-Faktor, k die Boltzmann- 
sche Konstante und die Aktivierungsenergie U die Differenz zwischen 
den Energien im Grundzustand und im Sattelpunkt ist, nicht mehr 
zutrifft. Ahnliche Verhaltnisse liegen bei der Theorie des Bordoni- 
Maximums der inneren Reibung von Kristallen vor1618, In diesem 
Falle konnte jedoch mit Hilfe der Theorie der stochastischen Prozesse 
das Aktivierungsproblem trotz des Fehlens einer eindeutigen Sattel- 
punktskonfiguration vollstandig gelést werden!”. Das Ergebnis lat sich 
in einem nicht zu weiten Temperaturintervall durch einen Ausdruck 
von der Form (4) annahern. Da eine stochastische Theorie der Quer- 
gleitung bis jetzt noch nicht durchgefiihrt werden konnte, werden wir 
annehmen, da8 wir Gl. (4) beniitzen diirfen und versuchen, eine Sattel- 


_punktskonfiguration und damit einen mittleren Wert fiir die Aktivie- 


rungsenergie U geeignet zu wahlen. 

Ein Vergleich zwischen der strengen und der genaherten Lésung beim 
Bordoni-Maximum 1a8t erkennen, daB die frither* getroffene Wahl des 
Sattelpunktes (s. auch §) gute Ergebnisse liefern sollte. Sie wurde des- 


_halb auch fiir die vorliegenden Rechnungen beniitzt. Auf den Einflu8 


etwaiger Verbesserungen des verwendeten Modells werden wir in § 4b 
eingehen. 

Die eben erwahnte Sattelpunktskonfiguration fiir die Quergleitung 
besteht darin, daB die Aufspaltung in einer Schraubenversetzung langs 
einer Lange 2/, volistandig riickgangig gemacht wird. Die GroBe von 2/, 
bestimmt sich daraus, daB eine Versetzungslinie der Lange 2/, sich in der 
Quergleitebene unter der herrschenden Schubspannung gerade noch 
ausbreiten kann. 2/, hangt also von der angelegten Spannung ab und ist 
um so kleiner, je gréBer die Spannung ist. 

Fiir die Berechnung der Aktivierungsenergie, die weitgehend nume- 
risch durchgefiihrt werden muBte, wurden zwei verschiedene, einander 
erganzende Verfahren verwendet. Die Resultate lieBen sich durchweg 
in sehr guter Naherung durch die Gl. (2) darstellen, wobei A von y/Gb 
stark und von der Zahl m der aufgestauten Versetzungen in einer Gruppe 
nur schwach abhangig war. [Im Gegensatz dazu hangt — wie Gl. (3) 
zeigt — Ty, (0) von » stark, aber von y/Gb nur wenig ab.| Fir Stapel- 
fehlerenergien, bei denen die Aufspaltung einige Atomabstande tber- 
steigt, wurden die Wechselwirkungsenergien der einzelnen Versetzungs- 


16 SpEGER, A.: Phil. Mag. 1, 651 (1956). 
17 Dontu, H.: Z. Physik 149, 111 (1957). 
18 SercER, A., H. DontH u. F. Prarr: Disc. Faraday Soc. 23, 19 (1957). 
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linien mit dem von KRONER?® entwickelten Verfahren im Rahmen der 
linearen Elastizitatstheorie berechnet. Durch Interpolation wurde ge- 
funden, daB in diesem Bereich fiir »< 10? 


2 3 2 53 
oe __0,352G0 a 0,352G | (5) 


i y fas at \ (: 272 | 
(1 : sank aie ay f ; mor ch 2M 


gilt, wobei wie iiblich!? 27, den Gleichgewichtsabstand (ohne aubere 
Spannung) der beiden Halbversetzungen einer aufgespaltenen Schrauben~ 
versetzung bedeutet. 

Gl. (5) versagt fiir groBe Werte von y/Gb, was man schon daran 
sieht, daB fiir kleine Aufspaltungen 27/5 nicht mehr proportional zu Gb/y 
ist. Das Peierlssche Modell, das in 
diesem Bereich anwendbar ist, lie- 
fert1, 12 27)=0 fiir y/Gb=0,056 [vgl. 
auch Gl. (3)]. Wir haben deshalb 
die Aktivierungsenergie der Quer- 
gleitung fiir wenig aufgespaltene Ver- 
setzungen auf Grund des Peierls- 
schen Modells mit der frither*: *° ver- 
wendeten, auf Versetzungsgruppen 
erweiterten Methode berechnet. 


JO 


70 


Die durch Kombination der bei- 
den Rechenverfahren erhaltenen 4- 
n Werte sind als Funktion der Stapel- 
¢ an eae 6 fehlerenergie in Fig. 3 aufgetragen. 

Fig. 3. Abhangigkeit ice A in Gl. (2) von Wie ae seit, schhehey ea 
der Stapelfehlerenergie y gebnisse der beiden Verfahren naht- 
los aneinander an. Da die Variation 
von A mit m in dem interessierenden Wertebereich in der Zeichnung 
kaum darzustellen ware, haben wir die Kurven fiir » = 20 gezeichnet. 
Ferner ist die sehr geringe Abhangigkeit vom Poissonschen Verhiltnis 
unterdriickt; die Ergebnisse sind fiir die bei Kupfer unter naherungs- 
weiser Beriicksichtigung der Anisotropie!® zutreffenden Verhialtnisse 
wiedergegeben. Als Schubmodul G hat man in der Ordinate den fiir 
die elastische Wechselwirkung von Schraubenversetzungen in der 
{111}-Ebene maBgeblichen Modul G, (bei SEEGER und ScHécK! mit 
1//<, bezeichnet), in der Abszisse den bei der Scherung der {411 }-Ebenen 
auftretenden Modul G; einzusetzen (s. Tabelle 1). 


19 KKRONER, E.: Kontinuumstheorie der Versetzungen und Eigenspannungen, 
insbes. §18. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 
20 ScHéck, G.: Diss, Stuttgart 1954. 
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3. Experimentelle Ergebnisse 


a) Der Zusammenhang zwischen den Konstanten A und B. Die 
zwischen den Konstanten A und B in Gl. (2) und Gl. (1) bestehende 
Beziehung, also die Umrechnung von der experimentell bekannten 
Temperaturskala auf die der Rechnung (s. §2) zugéngliche Energieskala, 
laBt sich in folgender Weise ermitteln: Bei gegebener Temperatur T ist 
der Beginn des Bereichs III der Verfestigungskurve (d.h. eine meSbare 
Abweichung vom Verfestigungsanstieg des Bereichs II) dadurch be- 
stimmt, daf eine hinreichend groBe Anzahl von Schraubenversetzungen 
pro Volumeneinheit und pro Abgleitungseinheit Quergleitung ausfiihrt. 
Deren Beitrag zur Abglei- 
tungsgeschwindigkeit er- 
gibt sich nach Gl. (4) in 
der Form 


U (tr) 


&@=d,e *T., (6) 


wobei in der Konstante dy 
sowohl der Frequenzfak- 
tor ¥) wie auch geometri- 
sche Gr6dBen enthalten 
sind. Setzt man Gl. (2) in 
Gl. (6) ein und lést nach 


Tp in kp /mm* 


p 3 4 

In Tin (T) auf, so erhalt Abgleitgeschwindigkest @ in sec ; 

man Fig. 4. Abhangigkeit von ty;; von der Abgleitgeschwindigkeit a 
. bei Kupferkristallen der Orientierung C14. Raumtemperatur, 

In TTI (T) ist kT -In a , (7) doppelt-logarithmische Auftragung 


MiBt man also bei einer Temperatur JT die Abhangigkeit von ty; von 
der Abgleitungsgeschwindigkeit @, so erhalt man bei logarithmischer 
Auftragung direkt das Verhaltnis k7/A und damit die Konstante A. 
Die linke Seite von Gl. (7) ist aus der Messung der Temperaturabhangig- 
keit von ty; gemaB Gl. (1) bekannt; somit kann die GréBe dy ermittelt 
werden. Fiir verschiedene Metalle diirfte @) etwa wie die Debyeschen 
Frequenzen der betreffenden Metalle variieren, da es neben der Fre- 
quenz v) nur geometrische GréBen enthalt. Die rechte Seite von Gl. (7) 
ist —BT. Es gilt also me Fin do ba) 
A a 

Aus den MeBwerten von B unda kann man also bei bekanntem dy den 
Zahlenwert von A berechnen. 

Fig. 4 zeigt die MeBergebnisse fiir Kupferkristalle einheitlicher Orien- 
tierung (C 14), die bei Raumtemperatur verformt worden waren. Aus 
diesen Messungen ergibt sich 


ESTA 30,0075 <A=0;38 oN (8) 
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Ferner findet man icemoesre ee (8a) 

b) Messungen an Goldeinkristallen. Da sich Gold trotz der Zuge- 
hérigkeit zur gleichen Gruppe des periodischen Systems in mancher Hin- 
sicht anders verhalt wie Kupfer, wurden Goldkristalle der Orientierung 
Au 14, die der besonders gut untersuchten Orientierung C 14 bei Kupfer- 
kristallen entspricht, bei verschiedenen Temperaturen im Zugversuch 
verformt. Die zur Temperaturabhangigkeit von ty; erhaltenen Ergeb- 
nisse sind in Fig. 5 dargestellt, wo auch die Ergebnisse von ANDRADE 


Tm in kp/mm? 
PS 


S 
Ww 


ve 100 200 300 400 500 600 700 


Jemperatur T in °K 


Fig. 5. Abhangigkeit von ty (in logarithmischer Auftragung) von der absoluten Temperatur T bei Gold- 
kristallen. OQ Eigene Messungen an Kristallen der Orientierung Au 14. A Umgerechnet (s. Text) aus den 
Messungen von ANDRADE und HENDERSON #! 


und HENDERSON”! beriicksichtigt sind. Die letztgenannten Messungen 
waren an Kristallen verschiedener Orientierung gewonnen worden; wir 
haben sie deshalb auf Grund der von DieHL”® an Kupfereinkristallen 
gemessenen Orientierungsabhangigkeit der Verfestigungskurve kubisch- 
flachenzentrierter Metalle auf die Orientierung Au 14 reduziert, und zwar 
schon bevor eigene Messungen vorlagen. Wie man sieht, stimmen die 
Messungen der vorliegenden Arbeit mit denjenigen von ANDRADE und 
HENDERSON recht gut iiberein; beide bestatigen auch bei Gold das Gesetz 
Gl. (1). Wir entnehmen aus Fig. 5 die Werte t1;(0) =2,4 kp/mm? und 
B =3,08 - 10°8/°K, die beide erheblich niedriger als bei Kupfer liegen und 
die darauf hinweisen, daB bei Gold m gréBer und y/Gb wesentlich kleiner 
als bei Kupfer (vgl. Fig. 2) ist. Wir werden in der Diskussion hierauf 
ausfiihrlicher eingehen. 


21 D4 C. ANDRADE, E.N., u. C. HENDERSON: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 244, 
177 (1951). 


2 DIEHL, J.: Diss. Stuttgart 1955. — Z. Metallkde. 47, 331 (1956). 
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Tabelle 1. Auswertung der experimentellen Daten zur Bestimmung von y. Hierbei 
ist Gy der fiir die Wechselwirkung der Schraubenversetzungen maBgebende Modul 
(siehe § 2) und Gs der bei der Scherung der {111}-Ebenen auftretende Modul (bei 
A. SEEGER, Handbuch der Physik, Bd. VII /41, S. 609, Berlin-G6ttingen-Heidelberg: 
Springer 1955, mit G,, bezeichnet) 
eee 


Metall Au Ag Cu Ni Al* 

oat le a Ee i ee el a Ce Oe A 
UTA OPK TRINA | cee ole woe ew en a ed. S54) 4554 1 19;8 |: ~4,35 
BE Tg ghar og Bing eds rau tay SOR) 1ee3.6 4 OO 46 TAO. 4 
Herkunft der experimentellen Werte . . . | Fig. 5 © a Fig. 2 10 10,23, 24 

dyn 
G,| 108 =I. Pete ests Soe oaey | DAA OM eOUS uN D4 “ile Rie. ¢) 2,69 
eai@ ecm oe ey. te ees | 288 \ag8..)9,56.| 2:40 2,86 
Ea taliscC) Mihm, tite RG Mls MESS, 13680 [Oo | 1999 19,4 
ey ee we | Oi eas | 040) | 0024 
Oe A eee eee ese ease ull See 6,1 edd S, |) 46:2) |-1 756 
flo G, OMe ini set ate emo ee tok ew Odin 16 | 22 ~24 

dyn | | 

i Te ioe aoe | | 

G, 10 ag 2,38 | 2,46 | 4,12 | 7,48 2,48 
RerEiICMmr ED. Le Hite aes ns. + 30° 143-1460 | 410° 170 
Re Te ek pe 5 AOS lad |) 23 29 ~41 


* Zusatz bei dey Korrektur: Vorlaufige eigene Messungen haben ergeben, 
daB abweichend von den Angaben in Tabelle 1 bei Aluminium B= 17,5 + 1073/°K 
ist. Daraus folgt Gb3/A = 30,5, 10° y/Gb = 33 und y= 230 erg/cm?. Die Werte von 
E, und E£, fallen damit etwas kleiner als in Tabelle 2 angegeben aus. 


4. Diskussion 


a) Ermittlung der Stapelfehlerenergien. In Tabelle 1 sind die an 
kubisch-flachenzentrierten Metallen vorliegenden Messungen von 1; (0) 
und B eingetragen. Wir bemerken, daB8 die Angaben fiir Silber™? und 
Aluminium”’.24, da nicht an Kristallen einheitlicher Orientierung ge- 
wonnen, wesentlich weniger zuverlassig als diejenigen fiir die anderen 
Metalle sind. Die Angaben fiir B bei Cu, Ni und Al weichen etwas von 
denjenigen bei HaasENn?® ab, da wir eine etwas andere Definition fiir ty; 
(s. Fig. 1) als HAASEN!” zugrunde gelegt haben. Die Werte fiir dy wurden 
aus dem fiir Kupfer gemessenen Wert an Hand der Debye-Temperaturen 
umgerechnet. Aus diesen Angaben wurden 4, y, y/Gd und schlieBlich 


berechnet. 


23 Jaour, B.: J. Mech. Phys. Solids 5, 95 (1957). 
24 Sosin, A., u. J.S. KOEHLER: Phys. Rev. 101, 972 (1956). 


— Inty 
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Auffallend an den in Tabelle 1 angegebenen Stapelfehlerenergien ist, 
daB Gold, Silber und Aluminium die bisher allgemein akzeptierte GroBen- 
ordnung aufweisen, wahrend die Stapelfehlerenergien von Cu und Ni er- 
heblich gréBer als bisher angenommen sind. Die im Abschnitt c) zu dis- 
kutierenden Beobachtungen lassen es jedoch als sicher erscheinen, daB 
der in Tabelle 1 zum Ausdruck kommende Unterschied in den Stapel- 
fehlerenergien von Kupfer und Gold reell ist. 


b) Kritische Betrachtung des verwendeten Modells. Wie in §2 dargelegt, 
haben wir bei der Berechnung der Aktivierungsenergie der Quergleitung spezielle 
Annahmen gemacht, deren Berechtigung wir untersuchen miissen. Fig. 6 zeigt 
schematisch den Zusammenhang zwischen In (tyy1/Tyz17(0)) und der Aktivierungs- 

energie U fiir verschiedene bei der 
N Quergleitung denkbare Reaktions- 
wege. Der logarithmische Zusammen- 
hang (Kurve 7) folgt aus der in §2 
besprochenen Theorie. Daneben gibt 
es aber, wie besonders FRIEDEL?® be- 
tont hat, noch weitere Reaktionswege, 
denen bei gegebener auGerer Span- 
nung eine kleinere Aktivierungsenergie 
zukommt. Bei diesen breitet sich die 
Versetzung in der Quergleitebene aus, 
noch bevor das Versetzungsstiick, 
langs dem die Aufspaltung vollstandig 
ily, riickgangig gemacht ist, die in §2 ein- 
= gefiihrte kritische Lange 2/, erreicht 
Fig.6. Zur Diskussion des Giiltigkeitsbereichs des hat. In Fig. 6 sind schematisch als 
verwendeten Modells (s. § +b) Kurven 2, 3 und 4 die fiir einige der 
soeben besprochenen Reaktionswege 
zu erwartenden Zusammenhange zwischen ty; und U aufgetragen. Solche Reak- 
tionswege erfordern jedoch sehr komplizierte korrelierte Versetzungsbewegungen, 
die vom statistischen Standpunkt aus ziemlich unwahrscheinlich erscheinen und 
die deshalb in die gesamte Reaktionswahrscheinlichkeit mit sehr geringem Gewicht, 
d.h. mit einem kleinen Frequenzfaktor, eingehen. Eine entsprechende Situation 
liegt bei der Theorie des oben erwahnten Bordoni-Maximums vor. Hier zeigt die 
strenge Losung, daf die tatsachlich zu beobachtende (mittlere) Aktivierungsenergie 
ganz erheblich iiber der kleinstméglichen liegt, die eben zu einem sehr komplizierten 
und deshalb unwahrscheinlichen Reaktionsweg gehért. Aus diesem Grunde sind 
wir der Ansicht, daB das von uns verwendete Modell eine befriedigende Annaherung 
an die wirklichen Verhaltnisse gibt. 

Im allgemeinen fallen die Reaktionswege mit kleiner Aktivierungsenergie am 
ehesten bei tiefen Temperaturen ins Gewicht, bei denen die Bedeutung der Entropie- 
glieder in der freien Energie an Bedeutung zuriicktreten. Wie Fig. 6 zeigt, unter- 
scheiden sich beim vorliegenden Problem die verschiedenen Reaktionswege gerade 
bei kleinen U sehr wenig voneinander; auBerdem sind bei tiefen Temperaturen im 
thermischen Gleichgewicht nur Gitterschwingungen groBer Wellenlinge angeregt, 
so daB die oben erwahnten komplizierten Versetzungsbewegungen nur selten zu- 
stande kommen werden. Wir erwarten also selbst bei tiefen Temperaturen keine 


» FRIEDEL, J.: Dislocations and Mechanical Properties of Crystals, S. 330. 
New York: J. Wiley & Sons 1957. 
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wesentlichen Abweichungen von der hier verwendeten Theorie, wollen jedoch der 
Volistandigkeit halber die Richtung etwaiger Abweichungen diskutieren. 


Zu derjenigen Temperatur T, bei der der Zahlenwert von a experimentell 
bestimmt wurde, und einer Spannung ty; gehére die in Fig. 6 mit einem Kreis 
bezeichnete Aktivierungsenergie U. Wir denken uns nun alle bei unserem ProzeG 
auftretenden Aktivierungsenergien gemaB der Formel T= U/k \n(a)/a) auf eine 
ebenfalls in Fig. 6 eingezeichnete Temperaturskala umgerechnet. Der MaBstab 
fir diese Skala sei der Einfachheit wegen so gewahlt, daB der mit einem Kreis 
markierte Punkt in sich selbst iibergeht. Da bei kleineren Aktivierungsenergien die 
Frequenzfaktoren kleiner sind, werden bei dieser Umrechnung alle links vom Kreis 
liegenden Punkte nach rechts verschoben, wahrend der gréBere Frequenzfaktor bei 
groBen Aktivierungsenergien die rechts vom Kreis liegenden nach links verschiebt. 
Als In tj; — T-Beziehung kommt also, wenn man das Auftreten eines Spektrums 
von Aktivierungsenergien und Frequenzfaktoren berticksichtigt, eine Kurve von 
der Art der in Fig. 6 gestrichelt gezeichneten zustande. Sie verlauft im allgemeinen 
steiler als Kurve 7. Wenn man die Neigung einer gemessenen In t1;; — T-Kurve 
nach der in §2 gegebenen Theorie auswertet, kann also eine zu groBe Stapelfehler- 
energie vorgetauscht werden. Die in §3 mitgeteilten Stapelfehlerenergien stellen 
somit obere Grenzen dar. Wir sind jedoch der Uberzeugung, daB diese oberen 
Grenzen recht nahe bei den wirklichen Werten liegen. Wiirde namlich in Wirklich- 
keit die in Fig. 6 gestrichelt gezeichnete Kurve stark von Kurve J abweichen, so 
ware nicht zu verstehen, warum experimentell die der Kurve / entsprechende Be- 
ziehung Gl. (1) so gut erfiillt sein sollte, wie dies in der Tat der Fall ist (s. hierzu 
auch?9,11), Im speziellen Fall von Kupfer werden wir im Abschnitt c) eine Abschat- 
zung der Stapelfehlerenergie nach unten geben und finden, da® diese nicht weit 
unterhalb der hier ermittelten oberen Grenze liegt. 


Zusammenfassend kann man sagen, da die vorstehende Diskussion auf die 
Frage hinauslauft, ob man die Geschwindigkeit der Quergleitung durch Gl. (4) 
gut beschreiben kann oder ob man in Wirklichkeit eine Summe von derartigen 
Gliedern zu verwenden hat, wobei dann bei einer bestimmten Temperatur im all- 
gemeinen eines dieser Glieder dominiert. Das Resultat der vorstehenden Erérte- 
rungen ist,da8 man wohl mit einem Glied auskommt. Dies 1a8t sich dadurch experi- 
mentell nachpriifen, da®B man die in § 3a beschriebenen Versuche bei verschiedenen 
Temperaturen ausfiihrt; wenn unsere Voraussetzungen zutreffen, muB sich A 
temperaturunabhangig ergeben. Entsprechende Versuche sind in Vorbereitung. 

c) Beobachtungen an abgeschreckten und bestrahlten Metallen. In 
der Literatur wurde wiederholt die Méglichkeit diskutiert, daB die beim 
Abschrecken von hohen Temperaturen in Metallen eingefrorenen Leer- 
stellen auf den dichtest gepackten Ebenen zu plattenférmigen Gebilden 
koagulieren und aus diesen schlieBlich Versetzungsringe entstehen. Als 
konkretes Beispiel betrachten wir eine (111)-Ebene eines kubisch- 
flachenzentrierten Metallkristalls, auf der sich im einfachsten Fall 
Stufenversetzungsringe mit Burgers-Vektor 6, =1/3 [111] bilden. Ein 
solcher Versetzungsring berandet einen Stapelfehler. KUHLMANN-WILS- 
porF26 hat darauf hingewiesen, daB bei groBer Stapelfehlercnergie eine 
derartige Anordnung instabil sein kann. Es kann energetisch giinstiger 
sein, daB sich spontan ein Versetzungsring mit dem Rurgers-Vektor 


26 KUHLMANN-WILSDoRF, D.: Phil. Mag. 3, 125 (1958). 
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6, = + [211] bildet, der den Stapelfehler iiberstreicht, ihn ausléscht 
und dann mit den urspriinglichen vorhandenen Versetzungslinien zu einer 


sog. R-Versetzung (,,resultierende‘‘ Versetzung) mit dem Burgers-Vektor 
be = b, +b, =3 [111] + @ [211] = 2 [011] 


reagiert. Solche R-Versetzungen sind elektronenmikroskopisch in ab- 
geschreckten Aluminium-Folien von HirscuH, SILcox, SMALLMAN und 
WESTMACOTT?”? nachgewiesen worden. 

Wir leiten nunmehr die Stabilitatsbedingung fiir einen kreisf6rmigen 
R-Versetzungsring mit Radius 9 ab, wobei wir der Einfachheit halber ein 
elastisch isotropes Medium mit Poissonscher Konstante y (nicht zu ver- 
wechseln mit dem Frequenzfaktor y!) zugrunde legen und die bei Kr6- 
NER28 angegebenen Formeln verwenden. Die Energie eines Stufenver- 
setzungsrings mit Stapelfehler ist 


By =~ = G89 (In (49/09) — 2) +0", (9a) 


und diejenige einer R-Versetzung 


Ex =(} hei as aay) Retin cena) (9b) 


3 eS yet) 


wo b=|br| und g) den inneren Abschneideradius bedeutet. Das Kri- 
terium EFr<E, gibt als Stabilitatsbereich fiir die R-Versetzung 


Gb 2-—Yyv 4 
se ar * Une) ~2), a 


Die Stabilitatsgrenzen yg(e) sind in Fig. 7 mit der Poissonschen Kon- 
stanten y als Parameter eingetragen. 

In abgeschrecktem Kupfer?-*! und Nickel®® werden Versetzungs- 
ringe ohne Stapelfehler, also R-Versetzungen, beobachtet. Da man nicht 
weiB, bei welchem Ringradius sich der Ubergang von den bei kleinen 
Radien stabileren Stapelfehlern zu den R-Versetzungen vollzieht, kann 
man aus diesen Beobachtungen nur eine untere Grenze fiir y entnehmen, 
und zwar 


Y = Yo(Omin) » (11) 


2” Hirscu, P.B., J. Sttcox, R.E. SMALLMAN u. K.H. Westmacott: Phil. Mag. 
3, 897 (1958). 

28 KKRONER, E.: Zitat 19, insbes. §32. 

29 SMALLMAN, R.E., K.H. WESTMACOTT u. J.H. Cottey: Im Druck. 

80 SMALLMAN, R.E., u. K.H. Wesrmacott: J. Appl. Phys. (im Druck). 

*) Hirscu, P.B., u. J. Siecox: Growth and Perfection of Crystals (herausgeg. 
von DorEemus, RoBErtTs u. TURNBULL), S. 262. New York: J. Wiley & Sons 1958. 
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WO Qmin der kleinste Ringradius ist, bei dem man mit Sicherheit sagen 
kann, da8 er zu einer R-Versetzung gehért. Bei den Beobachtungen an 
Kupfer*®? diirfte @ni, etwa 100 A betragen, woraus WO 15. «107%, 
also y= 160 erg/cm? folgt. Wie schon oben erwahnt, liegt dieser Wert 
nicht wesentlich unterhalb unserer in Abschnitt a) erhaltenen oberen 
Grenze, so daB damit die Stapelfehlerenergie von Kupfer in ziemlich 
enge Grenzen eingeschlossen ist. 

Im Gegensatz zu Kupfer, Nickel und Aluminium ergibt sich der 
kritische Radius bei Gold so groB, daB es zweifelhaft erscheint, ob die 
spontane Bildung eines Versetzungsrings mit Burgers-Vektor b, statt- 
finden kann. In der Tat wurden 
als Agglomerationsprodukte ein- 
gefrorener Leerstellen in abge- 
schrecktem Gold stets Gebilde mit 
Stapelfehler beobachtet, und zwar 
Tetraeder, deren Kanten aus Stu- 
fenversetzungen und deren Flachen - Versetzungen 
aus Stapelfehlern gebildet wer- %, eG 
den*!;32,_ Diese Gebilde entstehen 
aus den wohl zuerst gebildeten 
Stufenversetzungsringen der oben 
besprochenen Art schon bei einem 
ziemlich kleinen Durchmesser, so 
daB im Gold die R-Versetzungen i we a ie ed 
nicht auftreten kénnen. Diese Be- oe 
obachtungen Hiden alii nsce: Fig. 7. Stabilitatsgrenze y)(@) der R-Versetzungen 
liche Erklarung auf Grund des in der vorliegenden Arbeit abgeleiteten 
Unterschiedes in den Stapelfehlerenergien von Kupfer und Gold. 

In abgeschrecktem Silber?*3° werden sowohl Stapelfehler als auch 
stapelfehlerfreie Versetzungsringe beobachtet. Silber nimmt also eine 
Zwischenstellung ein; sein y/Gb-Wert diirfte somit zwischen denjenigen 
des Goldes und des Kupfers liegen. Die Beobachtungen an abgeschreck- 
tem Silber weisen darauf hin, daB die Verhaltnisse bei Silber denjenigen 
bei Kupfer ahnlich sind, wahrend aus den Angaben der Tabelle 1 eine 
engere Verwandtschaft zwischen Silber und Gold hervorzugehen scheint. 
Wie schon oben betont wurde, ist jedoch der experimentelle Wert von B 
bei Silber so unsicher, daB die daraus abgeleiteten Werte héchstens der 
GréBenordnung nach richtig sind. 

Der Unterschied in der Stapelfehlerenergie von Kupfer und Gold bietet még- 
licherweise eine Erklarung®? fiir das seit langem bekannte, aber bis jetzt noch nicht 


82 Sircox, J., u. P.B. Hirscu: Phil. Mag. 4, 72 (1959). 

33 Wegen weiterer Einzelheiten zum folgenden Abschnitt vgl. A. SEEGER, The 
Theory of Radiation Damage and Radiation Hardening of Metals, Metallurgy and 
Fuels, Vol. III (im Druck). 
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befriedigend gedeutete verschiedenartige Erholungsverhalten von deuteronen- 
bestrahltem Kupfer und Gold*4 im Temperaturbereich zwischen 20 und 50° K, also 
in der sog. Erholungsstufe I. Aus der Tatsache, daB die Bestrahlungsverfestigung 
(von Elektronenbestrahlung sei hier abgesehen) erst bei relativ hohen Temperature 
ausheilt, schlieBt man, daB ein Teil der bei der Bestrahlung mit schweren Teilchen 
geschaffenen Zwischengitteratome von den zugehérigen Leerstellen raumlich ge- 
trennt worden ist. Bei der Bestrahlung mit Protonen, Deuteronen oder schnellen 
Neutronen ist die Strahlungsschadigung in dem Sinne inhomogen, daf in lokalisier- 
ten Gebieten eine verhaltnismaBig groBe Zahl von Atomen aus ihren Gitterplatzen 
losgeschlagen worden ist, wahrend in den Zwischenbereichen nur wenige Verlage- 
rungen von Atomen stattgefunden haben. Dies bedeutet, da8 Gebiete entstanden 
sind, in denen eine groBe Leerstellendichte (also ein Mangel an Materie) vorhanden 
ist. Bei hinreichend hohen Temperaturen versuchen diese Leerstellen, eine energe- 
tisch méglichst giinstige Konfiguration einzunehmen. Die zunachst naheliegende 
MOglichkeit, da® sie kleine Hohlraume mit ungefahr kugelférmiger Gestalt bilden, 
kann man als unwabrscheinlich beiseite lassen, da derartige Hohlraume bei abge- 
schreckten Metallen nicht beobachtet werden und man an Hand von Energiebetrach- 
tungen zeigen kann, da von einer gewissen ziemlich kleinen Abmessung an die 
Hohlraume gegeniiber den oben besprochenen ebenen Anordnungen energetisch 
ungiinstig sind. Wegen des oben besprochenen Materiemangels kann die ideale 
Kristallstruktur in dem fraglichen Gebiet nicht hergestellt werden; es bleibt not- 
wendigerweise eine gestérte Zone zuriick. Von den Untersuchungen iiber den 
Aufbau der Grenzflachen zwischen verschiedenen metallischen Phasen wei8 man, 
daB die Trennflache zwischen zwei Gebieten verschiedener Kristallstruktur immer 
durch Versetzungslinien beschrieben werden kann. Offen ist im vorliegenden Fall 
lediglich die Frage, ob neben den Versetzungen in der Grenzflache auch noch 
Stapelfehler auftreten oder nicht. Es legt die Vermutung nahe, da8 zwar nicht 
bei Kupfer, wohl aber bei Gold Stapelfehler vorhanden sind. Zwischen diesen 
beiden Méglichkeiten kann man auf Grund der Tatsache unterscheiden, daB Stapel- 
fehler in Edelmetallen verglichen mit Versetzungslinien einen sehr groBen Beitrag 
zum elektrischen Widerstand geben. Bestrahlt man nun ein Edelmetall bei sehr 
tiefen Temperaturen und verfolgt beim Anlassen die oben besprochene Agglomera- 
tion der Leerstellen durch Messung des elektrischen Widerstands, so erwartet man 
bei Kupfer einen sehr starken Widerstandsabfall, wahrend man bei Gold nur mit 
einem schwachen oder gar keinem Effekt zu rechnen hat. Dieses Verhalten wird, 
wie eingangs dieses Abschnitts erwahnt, in der Tat in der sog. Erholungsstufe I, 
die dem besprochenen Effekt zugeordnet wird, experimentell beobachtet. Es er- 
scheint interessant, die Richtigkeit der hier gegebenen Erklarungsméglichkeit durch 
weitere Untersuchungen, z.B. Messungen der Erholungswarme, nachzupriifen. 


d) Anwendung der Ergebnisse auf die Vorgdnge bei der plastischen 
Verformung. Wie schon in §4 erwahnt, spielt die GréBe der Stapelfehler- 
energie fiir das quantitative Verstandnis der Vorgange bei der plastischen 
Verformung der flachenzentrierten Kristalle eine wichtige Rolle. Wir 
begniigen uns hier mit der Angabe der fiir die Berechnung der Sprung- 
energien wichtigen Einschniirungsenergien fiir Stufen- und Schrauben- 
versetzungen (siehe z.B. %°), Unter der Einschniirungsenergie versteht 
man jene Energie, die man aufwenden muB, um die beiden Halbver- 


54 Cooper, H.G., J.S. KokHLER u. J.W. Marx: Phys. Rev. 97, 599 (1955). 
%° SEEGER, A.: Rep. Conf. Defects Solids, Physic. Soc., London 1955, S. 391. 
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setzungen einer aufgespaltenen Versetzung in symmetrischer Weise in 
einem Punkt zusammenzubringen. Tabelle 2 gibt die Zahlenwerte fiir 
diese Einschniirungsenergien fiir Au, Cu, Ni und Al an, die mit den An- 
gaben von Tabelle 1 berechnet worden sind. Dabei wurden wie in § 2 


Tabelle 2. Einschniirungsenergie fiir aufgespaltene Stufenversetzungen (E,) und auf- 
gespaltene Schraubenversetzungen (E,) fiir einige kubisch-fldchenzentrierte Metalle. 
2 = Abstand der Halbversetzungen in der aufgespaltenen Versetzung. (G/1—»), = 
effektiver Wert fiir Stufenversetzung. Alle Werte auf Grund der Angaben von Tabelle 1 


bevechnet 

a ee 

Metall | Au Cu Ni Al 
ee ee ee 
2% 
pags [Schraubenversetzung | 3,6 455 454 1,0 
PE MONA nec 5 ens ce. ie ac Mi 0,86 0,24 0,30 0,13 
2% | 
gh [Stufenversetzung]. . 10,8 352 a9 1,8 

G dyn , ' 

figiy aise Ae 
(5), [+ aI - 3) SS eet 4,7 7,6 13 3,9 
CNG ent. Felt, eR 3,4 [Pe aZO;80 TWETIOG6 0,28 


die beiden dort erwahnten Rechenverfahren beniitzt. Bei den Schrau- 
benversetzungen wurde wie in Tabelle 1 der anisotrop berechnete effek- 
tive Schubmodul G, zugrunde gelegt, wahrend bei den Stufenversetzun- 
gen die in Tabelle 2 mit aufgefithrten Konstanten G/(1—¥v) verwendet 
wurden. 

Gegeniiber friiheren Abschatzungen erscheinen vor allem die Zahlen- 
werte fiir Cu und Ni wesentlich verkleinert. Entsprechend verkleinern 
sich auch die Energien, die fiir die Bildung von Spriingen in Versetzungen 
und fiir das Durchschneiden von Versetzungen aufzuwenden sind. Dies 
macht im Falle von Kupfer eine Neufassung der quantitativen Angaben 
in der Theorie der FlieBspannung erforderlich**. In qualitativer Hinsicht 
diirften die dort gezogenen Schliisse jedoch ungedndert bleiben. 

Die verkleinerten Werte der Einschniirungsenergien lassen die Be- 
obachtung®’ verstandlich erscheinen, da8 bei direkter Durchstrahlung 
diinner Folien im Elektronenmikroskop (also etwas oberhalb Raum- 
temperatur) gelegentlich Quergleitung einzelner Schraubenversetzungen 
in Kupfer und Nickel auftritt. ile 

e) SchluBbemerkungen. Das Hauptergebnis der vorliegenden Arbeit 
ist die experimentelle Bestimmung der Stapelfehlerenergien von Kupfer 


36 SeEGER, A.: Phil. Mag. 46, 1194 (1955). 
37 Hirscu, P.B.: Private Mitteilung. 
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und Gold. Es ergab sich, daB die Stapelfehlerenergie von Gold etwa die 
von friitheren Abschitzungen her erwartete GréBenordnung besitzt, 
wahrend sie im Falle von Kupfer erheblich gréBer ist. Die fiir Kupfer 
und Aluminium gefundenen Zahlenwerte sind jedoch durchaus mit der 
allgemeinen Beobachtung’ im Einklang, daB die Verfestigungskurve von 
Kupfereinkristallen bei Raumtemperatur etwa derjenigen von Alumi- 
nium bei der Temperatur der fliissigen Luft entspricht. Der Faktor 
3 bis 4 zwischen diesen beiden 4quivalenten Temperaturen diirfte je 
etwa zur Halfte der verschieden starken Versetzungsaufspaltung (be- 
stimmt durch y/Gb) und der Verschiedenheit der bei Aluminium und 
Kupfer anzuwendenden Temperaturskalen (bestimmt etwa durch G6?) 
zazuschreiben sein. 

Uberraschend ist, daB sich die Edelmetalle in so starkem MaBe in 
ihrer Stapelfehlerenergie, einer durch die Elektronenstruktur der Metalle 
bestimmten Eigenschaft, unterscheiden. Wie schon in § 1 erwahnt, ist 
eine Absolutberechnung der Stapelfehlerenergie bis jetzt noch nicht 
gelungen. Man kann jedoch folgendes zeigen (unver6ffentlichte Ergeb- 
nisse) : Beschreibt man die Leitungselektronen mit der sog. Zellenmethode, 
so gibt der s- und #-Anteil der Wellenfunktionen in jeder Zelle einen ver- 
schwindenden Beitrag zur Stapelfehlerenergie. Erst der d-Anteil der 
Wellenfunktion liefert eine endliche Stapelfehlerenergie. Nun ist aber 
der d-Anteil der Wellenfunktion an der Fermi-Oberflache bei einwertigen 
Metallen klein, so da8 schon geringe Unterschiede in der Elektronenstruk- 
tur, wie sie zwischen den Edelmetallen zweifellos bestehen, einen groBen 
Einflu8 auf die Stapelfehlerenergie haben kénnen. 

SchheBlich sei noch darauf hingewiesen, da8 die hier gefundene Ord- 
nung der flachenzentrierten Metalle nach aufsteigenden Werten von 
y/Gb (Au, Ag, Cu, Ni, Al) derjenigen entspricht (abgesehen von Ag), die 
man aus dem Auftreten von Zwillingsbildung wahrend der Verformung 
bei tiefen Temperaturen?*8,3® erschlieBt. Im Falle von Gold ergibt 
sich hieraus auch der Absolutwert in Ubereinstimmung mit unseren 
Ergebnissen®®, 
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In order to determine the diffuse reflectivity and transmittivity of multiply scatte- 
red particles, there is not necessarily the need of solving the complete differentio- 
integral equation of multiple scattering. It can be shown that the problem reduces 
to solving a set of two simultaneous differential equations of the first order, provided 
that the amount of sideward scattering may be neglected. The solutions of these 
equations furnish all data required, if the mechanism of single scattering is known. 


Einleitung 

Bei der Untersuchung des Durchgangs von Teilchen (Photonen, 
schnelle Elektronen usw.) durch streuende Medien unterscheidet man 
beziiglich der Eindringtiefe x und der Schichtdicke D, vier Falle: 

1. OS x%<D,<2/,: Es findet nur ein StreuprozeB statt, ehe ein Teil- 
chen bei x =D, austritt, und es ist D, ungefahr gleich der mittleren 
Streuweglange A, (Einfachstreuung oder -beugung). 

2. 2A,<x<D,: Es finden mehrere Streuprozesse statt, ehe ein 
Teilchen bei D, aus dem Streumedium tritt (Mehrfachstreuung). 

3. A<x<D3<,: Es finden viele Streuprozesse statt, ehe ein Teil- 
chen bei D, austritt. Strahlt man Teilchen senkrecht zu einer streuenden 
Platte bei x =O ein und sollen die Teilchen bei x =D, unter kleinen 
Streuwinkeln 9 <z/2 austreten, so darf D, eine kritische Lange /,, die 
,mittlere Transportweglange“ nicht erreichen: D;< A, (Vielfachstreu- 
ung bei kleinen Streuwinkeln). 

4. A<x<D,: Die Schichtdicke D, darf die ,,mittlere Transport- 
weglinge’ 4, erreichen oder iiberschreiten (Vielfachstreuung bei be- 
liebigen Streuwinkeln). 

Die Falle 1 und 3 sind verhaltnismaBig haufig untersucht worden. 
Beispiele zu Fall 1 sind fiir Transversalwellen die Theorien von Ray- 
LEIGH, Miz, Gans u.a.!, fiir Skalarwellen Theorien, die die Bornsche 
Streuformel in irgendeiner Form benutzen. Bei der Vielfachstreuung 


1 Hurst, H.C. van DE: Light Scattering by Small Particles. New York 1957. 
Z. Physik. Bd. 155 18 
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wird kein Unterschied zwischen Transversal- und Skalarwellen ge- 
macht2. Fiir kleine Streuwinkel seien hier die Theorien von BOTHE?, 
Mo.tizrRE* und GoUDSMIT-SAUNDERSON®® genannt. Sie beruhen im 
wesentlichen auf der Beschreibung einer Streufunktion W(r, u), die an- 
gibt, wieviel Teilchen pro Zeiteinheit am Orte r in Richtung u durch die 
Flachen- und Raumwinkeleinheit fliegen. Diese Streufunktion ergibt 
sich als Lésung einer Transportgleichung, die besonders fiir kleine Aus- 
trittsstreuwinkel gelést wurde. Es gelang aber meines Wissens bisher 
nicht, aus W(x, 1) etwa durch Integration tiber den vordern bzw. hinteren 
Halbraum allgemeine Aussagen iiber den Gesamtstrom in der Vorwarts- 
und Riickwartsrichtung zu machen und damit einen diffusen Reflexions- 
und Transmissionskoeffizienten zu bestimmen. Von Bedeutung ware 
die Kenntnis dieser Koeffizienten etwa bei der elastischen Streuung von 
schnellen Elektronen in Metallfolien oder von Licht in triiben Medien 
hdherer Konzentration. Im folgenden wird gezeigt, daB die Berechnung 
von diffusen Reflexions- und Transmissionskoeffizienten bei Vernach- 
lassigung der Seitenstreuung auch dann méglich ist, wenn die Streu- 
funktion W(r, 1) nicht bekannt ist. 


§1. Die Ableitung der ,,Streustromgleichungen‘‘ 


Ausgangspunkt der folgenden Uberlegungen ist die Boltzmannsche 
Transportgleichung des zeitunabhangigen, elastischen und bremsfreien 
Falhesiea?s 

awit, uw) _ Se oWwr, W) ak ow(r,u) | > OWlr, u) 


ds Ox oy : Oz (1.4) 
= — (uy +No) W(t, u) + N f o,(8) - We, w’) dQ’. 


Dabei sind: 
Wir, u) die Streufunktion, 
{4 der Absorptionskoeffizient des Mediums, 


N die Anzahl der ruhend gedachten Streuzentren pro Raum- 

einheit des Mediums, 

® PeTeRLIN, A. in: H. A. Sruart, Die Physik der Hochpolymeren, Bd. 2, 
S. 336ff. Berlin 1953. 

* Borne, W.: Z. Physik 54, 161 (1929). — Handbuch der Physik, Bd. 22/2. 
Berlin 1933. 

“Mo.réreE, G.: Z. Naturforsch. 3a, 78 (1948); 7a, 280 (1952). 

° MERTENS, R.: Simon Stevin 30 Suppl. (1954). 

® Goupsmit, S.A., u. J.L. SAUNDERSON: Phys. Rev. 57, 24; 58, 36 (1940). 

? SNYDER, H., u. W.T. Scott: Phys. Rev. 76, 212, 220 (1949). 

8 Lewis, H.W.: Phys. Rev. 78, 526 (1950). 

2 WANG, M:C., us BNGurn: Phys. Rev. 84, 1092 (1951). 
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o=0,-+o, der totale Wirkungsquerschnitt der Streuzentren, der sich 
aus dem Absorptionsquerschnitt o, und dem totalen Streu- 
querschnitt o, zusammensetzt, 


z az : : : ‘ 
| a ae ea oe die Richtungskosinus der Richtung 
u({u|=41) beztiglich der orthogonalen Koordinatenachsen 
des r-Raumes, 
@ der Einzelstreuwinkel zwischen u und w’. 


Der differentielle Streuquerschnitt o,(#) hangt mit o, durch die Be- 
ziehung x 
J o,(9) dQ = f 220,(9) sind dd =o, (4a) 
zusammen. : 


Fig. 1. Typ der den Rechnungen zugrunde gelegten Streuindikatrix F(x, 0) 


Integriert man (1.1) tiber y und z und verschwindet W(r, 1) an den 
Integrationsgrenzen, so erhalt man eine Beziehung fiir die Gesamtstreu- 


funktion hens 
Eiz,u) = f[- { W,u).dy-dz, (1.2) 


die im rotationssymmetrischen Falle fiir u, z.B. bei rotationssymmetri- 
scher Einstrahlung, durch die Bothesche Transportgleichung? 


eG 9) — _ (uy) + No) F(x, 0) +N f o,(8) F(x, 0’) dQ’ (1.3) 


beschrieben wird. Hierbei ist & =cosO gesetzt, und die Richtungen u 
und wu’ werden durch die Winkel @ bzw. 0’ von der x-Achse aus gemessen. 
Ist W(x, u) unabhangig von y und 2z, so geht (1.1) in (1.3) tiber, wenn 
W(v, u) =W(x, @) durch F(x, @) ersetzt wird. 

Im folgenden nehmen wir an, daB im Tiefenbereich OS 1+< A, die 
Funktion F(x,@) bei 9 =z/2 null gesetzt werden kann, d.h. daB im 
wesentlichen Vorwarts- und Riickwartsstreuung vorliegt und daB die 
Seitenstreuung zu vernachlassigen ist: (x, 2/2) #0 (Fig. 1). Anstatt 
(1.3) wollen wir deshalb von der Naherung 


4 OF. 8) _ _ (uy +No)F(x,0) +N f 0,(8) F(x, 0') 4" (1.4 +) 


tS 
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ausgehen, wobei sich das Pluszeichen auf den vorderen (os 0<=), 


das Minuszeichen auf den hinteren Halbraum (= <OS zt) bezieht. Zur 
Bestimmung eines Reflexionskoeffizienten R und eines Transmissions- 


koeffizienten T definieren wir die Streustréme in der Vorwdarts- und 
Riickw4rtsrichtung durch die Integrale iiber d2=sin0 -dO- dg: 


2a 2/2 
I(x) =f f cosO- F(x, 0) sinO-d0-dy (1.5a) 

und beth 
Tix) =J Jf cosO-F(x, 0) sinO0-d0-dq. (1.5b) 

0 a/2 


Multiplizieren wir (1.4-4) mit cosO und integrieren wir tiber je einen 
Halbraum, so erhalten wir fiir die Streustr6me J(x) und J(x) die Glei- 
chungen 


M1) = — (yy + No) I(x) + | 
ae. Tess  (1.6a) 
+N f {i [-0,(8) F(x, @') 4 cos d (cos) dg, | 
0 0 (2) 
d 
— YE) = — (uy + No) (x) + | 
+N] [ | o,(8) F(x, 0’) dQ’ cosOd(cosO) dg. | 
0 —1 (0) 
Entwickelt man F(x, @) nach Kugelfunktionen: 
F(x,0) =>, ay(k-+ 4) B,(cos®), (1.7) 
=0 
+1 
a, = | F(x, O) P,(cosO) d(cos@), (1.7a) 
=i 
270 a = I(x) + Ja), (1.7b) 


und setzt man cos@’=cos@- cos # + sin@- sin #- cos (p—qp), so 
folgt nach dem Additionstheorem fiir Kugelfunktionen fiir die Integrale 
rechts aus (1.6): 


© 1 
2aN J o,(8) >) a, (k + 3) P, (cos 8) dQ": f P,(cos@) cos@ d(cos@), (1.8a) 
0 


(9) =0 


= 


fo) 0 
20N J o,(9) >) ay (k + 3) P, (cos 9) dQ". f P,(cosO) cos@-d(cosO). (1.8b) 
= 


(2) k=0 
Wir kénnen f o,(8) P,(cos#) dQ’ =o, - P,(cos #) setzen, wobei der 
(2’) 
Strich die Mittelwertsbildung andeutet. 
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Im Intervall 0<@<a/2 und a2/2<O<z bilden die ungeraden 
Legendre-Polynome je ein vollstaindiges System. Deshalb wollen wir 


im folgenden die Streufunktion F(x,@) im vorderen Halbraum durch 
_ eine Entwicklung nach ungeraden Legendre-Polynomen darstellen: 


F(x%,O) = > agn41 (2k + 3) Py, 1 (cosO), 0S OX<a/2. (1.9a) 
k=0 
Dasselbe tun wir mit F(x, @) im hinteren Halbraum: 
F(x,@) = ¥ agey1 (2k +38) By. (cosO), 2/2<OK<z. (1.9b) 
k=0 


Im allgemeinen ist a3; ,, ==4a,,,. In Fig.2 entspricht die ausgezogene 
Linie der Fig. 1, die gestrichelte den beiden Komplementarbereichen 9 


Fig. 2. Zur mathematischen Darstellung der Streuindikatrix F(x, 0) 


der Darstellungen (1.9a) und (1.9b), wo aber die gestrichelten Linien 


F(x, @) nicht darstellen. Ferner nehmen wir an, daB nach (1.7b) an- 


nahernd a, wa, ~a, = a (I(x) +J(x)) gesetzt werden kann. 


Spalten wir in (1.8) die Summe im Integral in ungerade und gerade 
Summanden auf, so fiihrt das mit Beriicksichtigung von (1.9) und 
P, (cos #) =cos # auf die Gleichungen 


V1) — — (uy +N (6 — 40, - 0088)) I(x) +4No, cos J(x) + 


+ 14No, a + 22 No,- >) az, (2k +2) P,, (cos) x 
k=1 


1 
x [ Py, (cosO) -cos@-d(cos@) + 22 No, x (1.10a) 
0 


xX > Ganr1(2R+ 3) Bays (cosd) x 
k=1 


Z 
im { P,,.., (cos@) -cosO-d(cosO), 
0 
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_ aj (x) = (Mo N(o Lo, + cos)) J (x) +4 No, cosd- I(x) = 
—inNo,aj+22No,- >) a9, (2k +4) B, (cosd) x 
k=1 
0 
x | P,,(cos@) - cos@ - d(cos@) + 2a No, x (1.10b) 
i 


x Ds Gzn11 (2k + 3) Pagy1 (cos) X 


k=1 


0 
x th Py, (cos@) -cos@- d(cos@). 
= 


Die Integrale in den ungeraden Summen sind jeweils null. Wegen 
(4.9a) und (1.9b) sind die geraden a3, =az, =0. 

Somit erhalten wir schlieBlich aus (1.10) die gesuchten ,,Streustrom- 
gleichungen‘‘1019 


he =—(K +S)-I(x) +S-]J(x), (1.114) 
_ Bila sy. Tix) + Soa (1.11) 


mit dem Extinktionskoeffizienten 


| K = My + N(o, +4, (1 — cosd)) | (1.12a) 


und dem Streukoeffizienten 


Die I(x) und /(x) lassen sich also in der vorliegenden Naherung aus 
einfachen Differentialgleichungen erster Ordnung ermitteln, ohne da8& 
man F(x, @) im einzelnen zu kennen braucht. Nur Bedingung (1.9) und 


10 RYDE, J. W.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 131, 451—475 (1931). 

1! KUBELKA, P., u. FP. Munk: Z. techn. Phys, 12, 593 (1931). —= J. Opt. Soce 
Amer. 44, 503 (1954). 

12 ScumipT, H.W.: Ann. Phys. 23, 671 (1907). 

18 DUNTLEY, S.Q.: J. Opt. Soc. Amer. 33, 252 (1943). 

14 HAMAKER, H.C.: Philips Res. Rep. 2, 55 (1947). 

18 Cotrman, J.W., E.G. EBBIGHAUSEN u. W. ALTAR: J. Appl.-Phys. 18, 530 
(1947). 

16 LonGIniI, R.L.: J. Opt. Soc. Amer. 39, 554 (1949). 

i? STENIUS, A.S.: J. Opt. Soc. Amer. 45, 727 (1955). 

18 SCHREYER, G.: Z. phys. Chem., N.F. 12, 359 (1957); 18, 123 (1958). 

19 Korttm, G., u. J. VoGEL: Z. phys. Chem., N.F. 18, 110, 230 (1958). 
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die Anndherung (1.4 +) ist fiir die Ableitung der ,,Streustromgleichun- 
gen” wesentlich. Um (1.4 +) fiir einen moglichst groBen Tiefenbereich x 
giiltig bleiben zu lassen, ist es zweckmaBig, bei x =O senkrecht einzu- 
strahlen, damit F(x, 2/2) ~0 méglichst lange gilt. 21, 

Aus (1.12a) ersiecht man, daB K sich aus einer echten Absorption 
und einer ,,fransportabsorption‘‘ zusammensetzt. 


§ 2. Die ,,mittlere Transportweglange‘ A+ 
und die Streufunktion F(x, @) ”? 
Setzt man (1.7) in (4.4+-) ein, wenn vw, =o, =0 ist, und lést man das 
System der Differentialgleichungen fiir die a, (x), so erhalt man die Streu- 
formel von GOUDSMIT-SAUNDERSON®”?: 


F(x, 0) = SF (o, OQ) - P, (cos) sin dO) x | 


k=0'0 (2-4) 


x (k + 3) P, (cos@) exp ee 
= N(o, — anf 9, (0) P, (cos 8) sind db) =No,(1 — P,(cos#)). (2.44) 
Ist insbesondere naherungsweise F(0,0) = = ' 6(cos@ —1), wobei 6 die 


4 


Diracsche Deltafunktion mit der Normierung [ P, (cos O) 6(cos O —1) x 
0 


xsinO dO = P,(cos0) ist, so wird aus (2.1) 
F(x, 0) = x Gt P, (cos @) - exp{— No, x (1 — PB, (cos #))} (2.2) 


mit den Mittelwerten 
P, (cos @) = exp {— No, x (1 — P, (cos#))}. (2.3) 


Insbesondere gilt 


cos@ = exp(— No, x(1 — cos#)). (2.4) 
Die ,,mittlere Transportweglinge“ 4, wird so definiert, daB 
No, «(4 —cos#) =1 (2.4a) 
ist. Somit erhalten wir die Beziehung 
? 1 As 


Ay = = teehee (2.5) 
No, (1 —cos#) 1 — cos# 


20 AGNEW, J.T., u. R.B. McQuistan: J. Opt. Soc. Amer. 43, 999 (1953). 
21 Kanter, H.: Ann. Phys. 20, 144 (1957). 
22 Gorrtz, A.: Diplomarbeit (unver6ffentlicht), Institut fir Angewandte Physik, 


Frankfurt 1958. 
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A= Ne ist die ,,mittlere Streuweglange’’. 4, wird besonders groB fir 


cos #1. Der Mittelwert cos # hangt im wesentlichen vom Verhiltnis 
des Durchmessers d der Streuzentren zur Wellenlange A der Teilchen ab, 
und cos # 1 ist gleichbedeutend mit d/A>>1. Wir werden also erwarten 
diirfen, daB die Streustromgleichungen (1.11) mit (1.12) fiir d/A>>1 am 
ehesten gelten, vorausgesetzt, da8 man inkoharente, elastische Vielfach- 
streuung erwarten darf. 


Definieren wir die Absorptionsweglange A, = ——.-—, so lassen 
Ho + N Og 


sich die Konstanten K und S in (4.12) wie folgt schreiben: 


caer J 1 1 ' 
i Se7 aay (1.12a’) 
(Summe aus echter Absorption und ,,Transportabsorption“) 
1 1 ' 
SST O_o 2? 
= eT a (1.12b’) 


(Halbe Differenz zwischen Streu- und ,,Transportabsorption".) 

Setzt man in (2.1) naherungsweise P,(cosQ) ~ J)(kO) und ersetzt 
man die Summe iiber k durch das Integral, so folgt daraus die Streu- 
formel von BoTHE-MOLIERE, solange sinOxO und sin? x® gesetzt 
werden darf >: 


F(x,0) =f 


0 


»() =N(o, Es 2a 0, (9) Jo(k8) 849) =No.(1—Jo(RB)). (2.6) 


SFO, 0) Jo(RO) O40] - Jy(RO) -exp(—y(&)x)RdR, (2.6) | 


§ 3. Die diffuse Reflexion und Transmission * 
Zur Bestimmung des Reflexionskoeffizienten R und des Trans- 
missionskoeffizienten 7 sind die Lésungen der simultanen Differential- 
gleichungen (1.14) zu finden. Setzt man 


I(x) =Cye’*, J (x) =Cye?*, (3.4) 
so erhalt man See, 
b=/A(K+2S), (3.2) 
und die Lésungen fiir 7(«) und /(x) sind in ihrer einfachsten Form 
I(x) =A(4 —B) e* + B(1 +f) e7>*, (3.3.a) 
Te) aa 1B) ea BO Bye, (3.3b) 
wobel 
b= Vert 0 


* Eine Literaturiibersicht findet man bei V.G.W. Harrison, Definition and 
Measurement of Gloss. Cambridge 1945. 
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ist. Die Konstanten A und B miissen durch Randwertbedingungen 
festgelegt werden. Als Randwerte wahlen wir mit HAMAKER insbeson- 
dere’ (Ig ist die Intensitaét des einfallenden Strahles): 


I(0) =4,-Ig+%-J(0) bei x=0, (3.5a) 
TO) =7e-2(D) CS Wie a eS (3.5 b) 


Dabei sind hier die Grenzen zwischen den Medien bei x =0 und x =D 
durch die in beiden Richtungen annahernd gleichen Fresnelschen Refle- 
xionskoeffizienten 7, und 7, und durch die Transmissionskoeffizienten 
4, =1—7 und 4j=1—r, gekennzeichnet. Schreibt man formal zur 
Abkiirzung 


A et te ’ 
hy 1 a ? 1» ear + : (3.6a) 
_ 2m _ 2n ; 
ea oe : ae ‘Tae (3.6b) 
so erhalt man!* bei x =O 
ey a (% + B) (4 —B) e&P — (nm, — B) (1 +B) e— oD 
ee are hee ie he 
und bei 7 =D 
I(D) oo i 2B (1 + nq) ny (3.7b) 


(my + B) (tq + B) cD — (ny — B) (0m, — Bye PD * 
Der Gesamtstrom, der bei x =O aus dem Streumedium heraustritt, ist 
foe JO) aril gs (3.8a) 


Somit erhalt man fiir den diffusen Reflexionskoeffizienten 


Rate t= 4 _2HI Le +B) (1 — B) — (org — A) (1 +B) 0720} 
Iy 1+, (1+) {(m+ B) (M2+ B) — (%— B) (ng— B) e—2°P} 


(3.8b) 


Der Gesamtstrom, der bei x =D aus dem Streumedium heraustritt, ist 
1 PES SEN kW Re (3.9a) 
Hieraus erhalten wir den diffusen Transmissionskoeffizienten : 


= 7 sagt Wc i 3.9b 
! is (2, + B) (2+ B) — (x, — B) (#, — B)e—25) | ( ) 


Der Absorptionskoeffizient A ergibt sich aus der Beziehun 
A=1—>R—T (3.10) 


und kann aus R und T bestimmt werden (Remissions- und Trans- 
missionsmessung). 
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Nach Beziehungen (3.2), (3.4) und (1.12a; b) ist mit der Abktirzung 
el Cosd: 


— |. yj l Ng No;(1 é) (3.41) 


lo + N (og + Gs) ‘ 


b=+ V(uot No, +6.) (Uo +No,+No,(1—«)). (3.12) 
Fiir N =0 ist B =1 und 6=ypp, und R vereinfacht sich zu 


75 (4 —4¥,)? e—2 40D 


Ry =% 4 1—%,%,@-*MoD * (3.13) 
Analog gilt bei N =0 fiir die Transmission 
(ee (1 — %) (1 — Vy) €~HoD (3.14) 


1 — %%e—2 MoD 


Diese Beziehungen fiir Ry und Jj entsprechen fiir Licht denen einer ab- 
sorbierenden, nicht streuenden Glasplatte, wenn man unendlich viele 
Reflexionen im Innern beriicksichtigt. 


Das Absorptionsvermégen fiir N =0 ist analog (3.10) 
A,=1—R)—h. (3.15) 


Fir gentigend groBe D gelten, wenn (% ra me 7 — 1 in (3.8b) und 
1 as 2 

(3.9b) zu vernachlassigen ist, fiir R rd T die asymptotischen Bezie- 

hungen 


= — _ any datiatk (%_ — B) (1 + B) i) ee \ ; 
a 1+ 14 ag m +1 \m+B (n, + B) (rn, + B) exp ( 26D); , (3.16) 
4n, np : 
= —— @3 D). 
CEvIe sees c. (3.17) 


Das Bouguer-Lambert-Beersche Gesetz folgt aus (3.17) fiir ug =0. 


Fiir den Fall isotroper Einzelstreuung wird ¢ =0, 5=1,6 iy +Na, 
und man erhalt 
mil Lie _ A=)? ry > exp [— 2 (ug + Na) D] 
Ri =r, 4 NOS er oT ee (3.48) 
To — (1 —%) (1 — 7) exp [— (up + No) D] 
Va ee 1— 7% es exp [— 2(Up at Ne 6) D] . (3.19) 


Im folgenden betrachten wir Teilchen der Wellenlainge A und Streu- 
zentren mit einem Durchmesser d = 2a. 


Fiir (A/a) >1 verhalt sich die ,,mittlere Streuweglinge’ A, =1/No, 
nach RAYLEIGH wie A,~(A/a)*, und die Streustrahlung ist weitgehend 
isotrop (e =0). Fiir (A/a)<1 ist A,~ (A/a)? %. Fiir Licht bedeutet das: 
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Hat man tritbe Medien mittlerer Konzentration, so daB fiir (Ala\<1 
Vielfachstreuung vorliegt, fiir (A/a) >1 aber wegen des bei etwa Awa 
starken Ansteigens von A, mit Einfachstreuung, so gelten die Beziehun- 
gen (3.8b), (3.18) und (3.9b), (3.19) annahernd fiir den gesamten Wellen- 
bereich und geben Aussagen iiber R und 7 bei vorkommender Vielfach- 
und Einfachstreuung. Der Ubergang zwischen beiden Streuarten liegt 
in der GréBenordnung Awa 3. 


§ 4. Ausblick und Schlu8 


a) Haben die eingestrahlten Teilchen eine Wellenlange A und die Streuzentren 
e.nen Radius a, so ist nach (1.12) fiir den Fall 4,=o,=0 


K (A) + 2S (A) = N(a)-0;(a, 4). (4.1) 


Hat man es nicht mit Streuzentren einheitlicher Gré8e zu tun, sondern mit Streu- 
zentren verschiedener Radien a;, so setzt sich K und S additiv zusammen aus 


= pa SGA pe N (aj) 05 (a;, 4) (4 — €(a;, A), (4.2a) 
a) = 2 Si(A) =23 N(aj) 05 (a;, A) - €(a;, A), (4.2b) 
K(A) + 2S (a) = Y N(aj) o5(a;, A). (4.2¢) 


a 


Bei einer kontinuierlichen Verteilung N(a) gilt entsprechend: 


K(A) = { K(a, 4) da = f[ N(a) a, (a, 2) (1 — €(a, d)) da, (4.3) 
= f S(a,a) da= f }N(a)o,(a, A) - e(a, A) da, (4.3 b) 
K(A) + 2S(A) = f N(a) o,(a, A) da. (4.3c) 


Ist o,(a, 4) bekannt, so ergibt sich die MOdglichkeit, aus der Integralgleichung 
(4.3c) die Verteilung N(a) zu bestimmen, wenn die Summe K (A) +2S(A) vom 
Experiment her bekannt ist. 

b) Um Aussagen iiber die Streufunktion F(x, @) zu machen, ist die Lésung der 
Transportgleichung (1.3) notwendig. Dabei ergibt sich aber die Schwierigkeit, die 
Randwerte F(0, @) bei x =0 festzulegen. Oft wird so vorgegangen, da man als 
Randwert setzt 


F(o,0@)+0 _ fir 0S<O< 2/2 (4.4.a) 
F(o, 9) =0 fir w/2SO0S7. (4.4b) 


Dabei wird stillschweigend vorausgesetzt, daB bei ¥ =0 keine Riickwartsstreuung 
aus dem Medium stattfindet. Eine andere Randwertbedingung kénnte daher 
statt (4.4b) naéherungsweise lauten: 


F(0,@) =R(D)-F(0,7—6), fiir 1/2<O<z. (4.4c) 


23 Smrrnow, L.W.: Kolloid-Z. 71, 261 (1935). 
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Da der Reflexionskoeffizient R(D) vorher nicht bekannt ist, hat man nach oben 
gezeigtem Verfahren eine Méglichkeit, R(D) zumindest naherungsweise zu bestim- 
men und damit die Lésung von (1.3) fiir Randwertbedingungen zu berechnen, die 
die diffuse Reflexion zu beriicksichtigen versuchen. 


c) Darf fiir gréBere Schichtdicken x die Naherung (1.4 +) nicht mehr benutzt 
werden, so kénnen links in (1.3) statt cosO angenadhert die Mittelwerte 


7/2 
J cos@- F(x, @)sinO dO 
0 


§,(4) = 7) === (4.5) 
Sclits 0) sin0 dO 
und 
foe 0 - F(x, O) sinO dO 
§;(*) = = a (4.5 b) 
[ F(x, O) sinO dO 
n/2 


gesetzt werden. Sind die Funktionen E; (x) und E;(x) bekannt, so gilt statt (1.11) 


dI (x) 


E(x) ——— = — (K + S)-I(x) + S+ Jl), (4.6a) 
Fix) FZ = (K+ 9) J) + 8-10) (4.6b) 


mit K und S aus (1.12a) und (1.12b). 

Die Naherungen E; (x) =1 und E, (x) =w—+41 entsprechen den Gln. (1.11). 

d) Die Abbremsung von Teilchen der Primarenergie E, bei elastischer Streuung 
ist in der vorliegenden Betrachtung nicht beriicksichtigt worden. Zur Berechnung 
des Reflexionskoeffizienten R(E, Ej) und des Transmissionskoeffizienten T(E, Ep) 
mit der Bedingung E/E)<1 miissen die Streustréme I(x, E) und J(*, E) eingefiihrt 
werden. Sie geniigen angenahert bei obigen Voraussetzungen den Gleichungen 


ane) ws — (K(B) + S(E)) Ix, BE) + 
+ f lal) Te, B+ 04(E) J (x, ENE’, 
E 
AU 2) _ _ Ue () + S()) J(u, B) 4 
Ea (4.7b) 
+f [o(E) J(u, BY) + oy(E’) I(x, Ea". 
E 


“a 4 “ae M die Masse der Streuzentren und m die Masse der ge- 
streuten Teilchen. o, kennzeichnet einen Streu- und Abbremskoeffizienten, der 
den *-Richtungssinn unverindert lat, wahrend o, Streuung, Abbremsung und 
Anderung des x-Richtungssinnes von I(x, E) bzw. J(x, E) bei der Einzelstreuung 
beschreibt. Die Bestimmung von K, S, 6,, 6, kann analog dem obigen Verfahren 
durch die Boltzmann-Gleichung fiir gebremste Teilchen erfolgen. 


Hierbei ist o= | 


Herrn Dr. H. BRemMeEr, Eindhoven, danke ich fiir manch anregendes Gesprach. 


Zeitschrift fiir Physik 155, 275—280 (1959) 


Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Technischen Hochschule Miinchen 


Uber ein Theorem von BLocu 


Von 
FOLKER ENGELMANN 


(Eingegangen am 19. Mévz 1959) 


It is pointed out that the theorem of BLocu saying that the state of lowest free 
energy corresponds to zero current is a direct consequence of the symmetry of a 
problem against inversion of motion (,,Bewegungsumkehr‘‘). By this it becomes 
possible to enlarge and delimit its sphere of validity. As a conclusion to theory of 
superconductivity follows that BLocu’s theorem does not contradict the hypothesis 
of spontaneous currents. 


1. Einleitung 


Uber die Bedeutung und den Giiltigkeitsbereich des Theorems von 
Briocu1, wonach der thermodynamische Gleichgewichtszustand, d.h. 
der Zustand geringster freier Energie, stromlos ist, bestehen in der 
Literatur unterschiedliche Ansichten. Wahrend im allgemeinen eine 
wesentliche Bedeutung dieses Theorems fiir die Theorie der Supra- 
leitung angenommen wird?, hat z.B. GiINsBuRG? dem nachdriicklich 
widersprochen. Der Grund fiir diesen Sachverhalt legt darin, daB ein 
allgemeiner und durchsichtiger Beweis des Theorems, der seine theoreti- 
schen Grundlagen wie die Grenzen seiner Anwendbarkeit aufdeckt, bis- 
her zu fehlen scheint. So zeigt die bekannte, von Boum? stammende 
Beweisfiihrung nur, daB bei Systemen, bei denen nur die kinetische 
Energie vom Impuls abhangt, die Zustande verschwindenden Impulses 
die geringste Gesamtenergie besitzen, da hier die kinetische Energie 
ein Minimum hat. HAKEN® hat einen Beweis des Theorems im Rahmen 
einer allgemeinen Untersuchung des Mehrelektronenproblems im Fest- 
korper gegeben, auf dessen Grundgedanken sich auch PrirscH® bei 
seinem Versuch gestiitzt hat, das Blochsche Theorem als allgemeinen 
Satz der Quantentheorie zu beweisen. Hierbei wird jedoch auf der einen 
Seite nur ein Translationsstrom, der sich durch eine Bewegung des 
Ladungsschwerpunkts beschreiben laBt, behandelt und auf der anderen 


1 Brocu, F.: Anhang zu L. Britiouin, J. Phys. Radium 4, 333 (1933). 

2 Siehe z.B. Lonpon, F.: Superfluids, Vol. 1, §24. New York u. London 1950. 

3 GinsBURG, W.L.: Fortschr. Physik 1, 101 (1953/54). Ubersetzung aus 
Uspechi Fiz. Nauk 48, 25 (1952). 

4 Boum, D.: Phys. Rev. 75, 502 (1949). 

5 HaKeEn, H.: Z. Naturforsch. 9a, 228 (1954). 

6 Prirscu, D.: Z. Physik 144, 80 (1956). 
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Seite fiihrt der dem Problem unangemessene Ballast festkorpertheoreti- 
scher Methoden zu einer nur schwer itiberschaubaren Nebenbedingung, 
von deren Erfiillbarkeit der Beweis wesentlich abhangt. Demgegentiber 
soll an dieser Stelle darauf hingewiesen werden, daB das Theorem von 
BLocu eine einfache Folge der Symmetrie eines Problems gegentiber 
Bewegungsumkehr, d.h. der Symmetrie gegentiber der Umkehr des 
Vorzeichens der Bewegungen und Spinrichtungen aller einem System 
angehérenden Teilchen ist. 


2. Das Theorem von BLOCH 


Damit itberhaupt die Existenz eines Gleichgewichtszustandes, tiber 
den das Theorem seine Aussage macht, gesichert ist, hat man zunachst 
zu fordern: 

14. Das System wird durch einen zeitunabhangigen Hamilton- 
Operator H(t,, p,, o,) beschrieben, bei dem stationare Zustande* mdg- 
lich sind. Dabei bedeute r, die Ortsoperatoren, p, die Impulsoperatoren 
und o, die Spinoperatoren der im System enthaltenen Teilchen. 

Die Symmetrie des Problems gegeniiber Bewegungsumkehr bedeutet 
nunmehr 

2. Es wird gefordert, daB H(r,, —p,, —o,) =H(v,, p,, o,) gelte. 

Hat man nun einen stationaren reinen Zustand, also einen Eigen- 
zustand von H zum Eigenwert £, der einen bestimmten Strom beschreibt, 
so ist wegen Forderung 2 sicher auch der bewegungsumgekehrte Zu- 
stand, der den umgekehrten Strom beschreibt, Eigenzustand von H zum 
Eigenwert EF. Da aber beide Zustande als Zustande gleicher Energie im 
thermodynamischen Gleichgewicht mit gleicher Wahrscheinlichkeit 
vorkommen, verschwindet der Erwartungswert des Stromes fiir diesen 
Gleichgewichtszustand. Dies ist bereits die Aussage des Blochschen 
Theorems. 

Um eine gréBere Klarheit des Sachverhalts zu erreichen, sei der Beweis in 
Anlehnung an Uberlegungen, die WIGNER? in anderem Zusammenhang angestellt 
hat, in mehr expliziter Weise wiederholt. 

Der Ubergang von einem Zustand y zum bewegungsumgekehrten Zustand » 
laBt sich durch einen antilinearen Operator T beschreiben, so da 

yY = Ty = Uy* (1) 
gilt, wobei U ein unitarer Operator ist ‘. Weiterhin gilt fiir ganzzahligen Gesamtspin 
des Systems (d.h. gerade Anzahl von Teilchen mit halbzahligem Spin im System) 


T= 4% (2a) 


* Ein ,,stationérer Zustand“ ist allgemein ein Gemisch aus Eigenzustanden 
von H. Ein Eigenzustand von H ist speziell ein stationarer reiner Zustand. 
* WIGNER, E.: Nachr. Ges. Wiss. Gottingen, Math.-phys. Kl. 1932, 546. Statt 


der Bezeichnung ,, Bewegungsumkehr“‘ wird dort das Wort ,,Zeitumkehr‘‘ gebraucht. 
8 Vgl. WIGNER, E.: l.c. 
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fir halbzahligen Gesamtspin des Systems (d.h. ungerade Anzahl von Teilchen mit 
halbzahliigem Spin im System) umgekehrt 


TL? a 4 8 (2b) 


Wegen dieses Unterschiedes miissen diese Falle getrennt betrachtet werden. 


a) Gesamtspin ganzzahlig. Wenn ein Energieecigenwert E n-fach entartet ist, 
1a6t sich dazu immer ein System von » Eigenfunktionen g; orthonormiert so finden, 
das 


TY; = 9; (3) 
gilt. Denn sind wy; » linear unabhangige Eigenfunktionen zum Eigenwert E, dann 
sind wegen der Invarianz gegeniiber Bewegungsumkehr auch die Funktionen 2h bs 


Eigenfunktionen zum Eigenwert E. Man kann also die Funktionen 7 (y; + Ty) 
3 2 
und Te (y;— Ty,) bilden, die wiederum Eigenfunktionen zum Eigenwert E sind 


und wegen (1) und (2a) die Bedingung (3) erfiillen. Da die durchgefiihrte lineare 
Transformation nicht singular ist, sind darunter m voneinander linear unabhangige 
Funktionen y; vorhanden. Da auBerdem wegen (1) und (3) 


(Pj. %)) = (TH; TE) = (¥}, Y})* = reel (4) 


gilt, sind diese Funktionen orthonormierbar, ohne daB die Eigenschaft (3) verloren 
geht. 

Nun werde eine Observable S betrachtet, die bei Bewegungsumkehr ihr Vor- 
zeichen wechselt. S kann also ein Strom, die Stromdichte, ein magnetisches Moment 
und ahnliches sein. Fir ihren Erwartungswert gilt bei reinen Zustanden allgemein 


(py, Sp) =— (Ty, STy), (5) 
speziell also fiir die stationdren Zustande @; 
(pi, Spi) = — (Hi. SYi) = 9. (6) 


Der Erwartungswert fiir einen beliebigen gemischten Zustand, in dem alle reinen 
Zustande zum Eigenwert & mit gleicher Wahrscheinlichkeit vorkommen, ist durch 


n 
1 1 
Spur (- 2 s) = spur — Ps s] (7) 
i 
gegeben, wobei die P, Projektionsoperatoren auf ein beliebiges orthonormiertes 
v 


n 
System von Eigenfunktionen 7; zum Eigenwert E sind und Pp = yy P,, den Pro- 
521 i 
. jektionsoperator auf den Unterraum des Hilbert-Raums zum Eigenwert E be- 
deutet, der in diesem Unterraum als Einheitsoperator und auferhalb als Null- 
operator wirkt. Die Berechnung des Erwartungswerts (7) im System der speziellen 
Eigenfunktionen q, liefert mit (6) sofort 
1 1< 
so a ., SQ;) = 0. 8 
spur (Pe S) => (gs, Sp) =0 (8) 


47=1 


Fiir den Spezialfall eines nichtentarteten Eigenwerts erfordert die Invarianz gegen 
Bewegungsumkehr von vorneherein die Giiltigkeit von (3) fiir den zugehorigen 
stationaren Zustand, der dann nach (6) fiir jede Observable S den Erwartungs- 
wert 0 hat. 
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b) Gesamtspin halbzahlig. In diesem Fall ist die Erfiillung der Bedingung (3) 
unméglich. Es gilt vielmehr wegen (1) und (2b) 


(y, Ty) = (T?y, Ty) = — (y, Ty) = 0, (9) 


ein Eigenzustand und der bewegungsumgekehrte Eigenzustand sind also orthogonal 
und der Entartungsgrad eines jeden Eigenwerts & daher geradzahlig. Es la6t sich 
somit bei n-facher Entartung des Eigenwerts E aus den dazugehoérigen m linear 
unabhangigen Eigenfunktionen yp; ein orthonormiertes System von Eigenfunktionen 
aufbauen, das paarweise aus Funktionen besteht, die bei Bewegungsumkehr in- 
einander iibergehen, indem man in dem iiblichen Orthonormalisierungsverfahren 
mit jeder orthonormiert berechneten Eigenfunktion g,; auch die bewegungsumge- 
kehrte Tg; mitnimmt. Damit sieht man sofort, daB fir den Erwartungswert (7) 
wegen (5) wiederum 


n/2 
Spur (- Pr s) = + 3 {(9;, Sp) + (Tei. ST¢))} = 0 (10) 
nN n = 
gilt. 

Alle durchgefiihrten Uberlegungen gelten auch bei Beriicksichtigung des Pauli- 
Prinzips fiir identische Teilchen unverandert. Denn da die Vertauschung zweier 
Teilchen und nachfolgende Bewegungsumkehr zum gleichen Zustand ftihrt wie die 
umgekehrte Reihenfolge dieser Transformationen, sind beide Operationen mitein- 
ander vertauschbar. Damit folgt aus 


Vy=+y (V =Permutationsoperator zweier identischer Teilchen) (11) 
auch 
V(Ty) = T(Vy) =+ Ty, (12) 


mit p gentigt also auch Ty dem Pauli-Prinzip. Das Pauli-Prinzip ist eine gegentiber 
Bewegungsumkehr invariante Nebenbedingung, die nur den Entartungsgrad ver- 
ringert. 

Die Beziehungen (8) und (10) enthalten wiederum direkt das Bloch- 
sche Theorem fiir Systeme mit gegen Bewegungsumkehr invarianten 
Hamilton-Operatoren. Sie zeigen dariiber hinaus explizit, da fiir diese 
nicht nur der Erwartungswert des Stromes, sondern der aller Obser- 
vablen S verschwindet, wenn nur hinsichtlich der nicht in die Energie 
eingehenden Quantenzahlen statistisches Gleichgewicht besteht. Noch 
allgemeiner geniigt dafiir auch schon statistisches Gleichgewicht nur 
beziiglich bewegungsumgekehrte Zustande beschreibender Entartungs- 
parameter. Umgekehrt ist aber die Symmetrie gegeniiber Bewegungs- 
umkehr auch eine notwendige Bedingung fiir die Giiltigkeit des Bloch- 
schen Theorems, denn bei ihrer Zerst6rung durch ein 4uBeres Magnetfeld 
ist der Erwartungswert fiir einen um die Feldrichtung zirkulierenden 
Strom sicher im allgemeinen nicht mehr Null, was sich nach auBen in 
einer von der Bahnbewegung herriihrenden Magnetisierung auch im 
Zustand des thermischen Gleichgewichts manifestiert. Nur das Ver- 
schwinden des Erwartungswerts J des integralen Translationsstroms J 
laBt sich allgemein fiir jeden Zustand beweisen, der nur stationdre Zu- 
stande y, enthalt, die im Unendlichen so stark verschwinden, daB auch 
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yy, im Unendlichen noch gegen Null geht, wenn 9 den Operator der 
Lage des Ladungsschwerpunktes bedeutet. Dann gilt namlich mit 
Ay, =E,p, wegen der Hermitizitat von H 


J~R=" (AR—RA) =o. (13) 


Da es sich hierbei um gebundene Zustande handelt, ist dieses Ergebnis 
selbstverstandlich. 

Beriicksichtigt man also noch, daB beliebig komplizierte Systeme 
allein mit der Ausnahme solcher in Wechselwirkung mit duferen Magnet- 
feldern durch gegeniiber Bewegungsumkehr invariante Hamilton- 
Operatoren beschrieben werden, so 14Bt sich das Blochsche Theorem 
verallgemeinert folgendermaBen formulieren: 

In quantenmechanischen Systemen, die nicht mut duBeren Magnetfeldern 
in Wechselwirkung stehen, ist der Erwartungswert aller Observablen, die bei 
Bewegungsumkehr thr V orzeichen wechseln, gleich Null fiir jeden stationaren 
Zustand, in dem hinsichtlich bewegungsumgekehrte Zustinde beschreibender 
Entartungsparameter statistisches Gleichgewicht besteht. 

Mit der damit erreichten Allgemeinheit der Aussage zeigt sich, daB es 
sich dabei im Grunde um einen trivialen Tatbestand handelt, wenn man 
bedenkt, da8 die Bedingung des Fehlens auBerer Magnetfelder nichts 
anderes als die Symmetrie gegeniiber Bewegungsumkehr ist. 


3. Folgerungen aus dem Blochschen Theorem 


Die angestellten Betrachtungen zeigen, unter welchen Bedingungen 
allein Stréme (oder auch Magnetisierungen usw.) vorkommen ko6nnen. 
Solange nur Gleichgewichtszustande der beschriebenen Art in Betracht 
gezogen werden, ist dazu die Anwesenheit eines 4uBeren Magnetfeldes 
erforderlich. Dies gilt z. B. fiir einen Supraleiter im 4uBeren Magnetfeld. 
AuBerdem erhalt man Stréme jedoch auch ohne auBeres Magnetfeld fiir 
geeignete Nichtgleichgewichtszustande. Ist ein solcher Nichtgleich- 
gewichtszustand streng stationar, so fiihrt auch er zu einem Dauerstrom, 
wenn er nur erst einmal, méglicherweise auch verursacht durch auBere 
Einfliisse, realisiert ist. Ein solcher Fall ist der Suprastrom in einem Ring 
ohne duBeres Feld. Zwar existiert hier auch der Zustand mit umgekehr- 
ter Stromrichtung als Eigenzustand zur gleichen Energie, doch kann 
dieser durch die Vorgeschichte unterdriickt sein. Im Hinblick auf die 
Magnetisierung ist der permanent magnetisierte Zustand eines Ferro- 
magnetikums ein derartiger Fall. Man sieht daraus auch, da8 das Bloch- 
sche Theorem keine Aussage dariiber zu machen gestattet, ob die Hypo- 
these spontaner Stréme der Supraleitungstheorie von vorne herein zu 
verwerfen ist. Hierzu miiBte man zeigen, daB der Erwartungswert der 
Stromdichte fiir alle mit wesentlicher Wahrscheinlichkeit realisierbaren, 
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stationdaren reinen Zustande verschwindet. Speziell fiir den absoluten 
Temperaturnullpunkt ware nachzuweisen, daB wenigstens alle méglichen 
Eigenzustande zum tiefsten Energieeigenwert, nicht nur die eines be- 
stimmten Orthonormalsystems, in diesem strengen Sinn stromlos sind. 
Ein Beweis dieser Aussage wurde bisher jedoch an keiner Stelle gefiihrt 
und er ist sicher allgemein nicht zu erbringen. Im Zusammenhang mit 
dem Blochschen Theorem ware hierzu noch der Nachweis erforderlich, 
daB der niedrigste Energieeigenwert nicht entartet ist oder daB eine etwa 
auftretende Entartung sich nur auf die Spinfunktionen bezieht. Der 
Regelfall ist jedoch das Gegenteil. So wei8 man, daB der Grundzustand 
der meisten Atome und Ionen gemaB der Hundschen Regel kein S-Zu- 
stand ist. — Im Gegensatz zu diesen Fallen sind Normalstréme in einem 
Leiter mit Widerstand immer auch quantenmechanisch nichtstationadre 
Nichtgleichgewichtszustande. Sie setzen die Existenz einer Spannungs- 
quelle voraus, die Energie abgibt, wahrend der Leiter diese Energie auf- 
nimmt, solange ein Strom flieBt. 


Herrn Dr. A. Hauc danke ich fiir klarende Diskussionen. 


Zeitschrift fiir Physik 155, 281—289 (1959) 
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3 
The dispersion of the stress optic coefficient C = > (441 — G2) Of the alkali halides, 


NaCl, KCl, KBr and KI have been measured from the visible to the ultraviolet 
region. In general the value of ‘‘C’’ decreases with wavelength for all crystals. While 
the dispersion is only a few per cent in the visible region of wavelengths, it is enor- 
mous in the ultraviolet. NaCl shows a dispersion of about 100% from 5800 to 
2400 A; KCl about 200% from 5000 to 2400 A; KBr about 300% from 5090 to 
2400 A; and KI about 400% from 5000 to 2800 A. Also the potassium halides 
exhibit a change in sign of their ‘“‘C’’ values in the ultraviolet. In KCl the sign 
reversal occurs at about 2550 A; in KBr at 2760 A and in KI at 3380 A. Below 
these wavelengths, the potassium halides belong to the same class in MUELLER’S 
classification as sodium chloride. The theory of RAMASESHAN and SIVARAMAKRISH- 
NAN based on the assumption that a stress causes a change in the frequencies and 
oscillator strengths of atoms is unable to explain the observed behaviour of the 
alkali halides. On the other hand, the mere variation of the ionic refractivities with 
wavelength is also unable to explain the observed dispersion on MUELLER’s theory. 
One is forced to assume that the strain polarisability constant K in MUELLER’S 
theory varies with wavelength. When ‘“‘K”’ is calculated from the experimentally 
observed values of “‘C’’, it is found to increase with decreasing wavelength for all 
alkali halides. The variation with wavelength of ‘“‘A”’ for all the alkali halides can 
be fitted up well by a formula of the type given by RAMASESHAN and SIVARAMA- 
KRISHNAN. Hence it appears that the total dispersion of C can be explained only 
when we take into account the variation with wavelength of 1. the LorENntTz and 
CovLomsB contributions from MUELLER’s theory and 2. the strain polarisability 
constant from RAMASESHAN and SIVARAMAKRISHNAN’S theory. 


Introduction 


In recent years attempts have been made to measure the dispersion 
of the stress optic coefficient of a few crystals (POINDEXTER'; BANSIGIR 
and IyENGAR?2; GIARDINI and PoINDEXTER?). But in all these cases the 
dispersion measurements have been confined to the visible region of 
wavelengths. In all the crystals, the dispersion is only a few per cent 
up to 4000 A. In the present investigation, the dispersion of the stress 

1 PoINDEXTER, E.: Amer. Mineral. 40, 1032 (1955). 

2 Bansicir, K.G., and K.S. IvyeNGaR: Proc. Phys. Soc. Lond. 71, 225 (1958). 

3 GrarpINt, A.A., and E. PoINDEXTER: J. Opt. Soc. Amer. 48, 556 (1958). 
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3 . 
optic coefficient C =" ~ (441-12) has been measured for the alkali 


halides in the visible and ultraviolet region of the spectrum. The alkali 
halides were chosen because 1. the stress optic coefficient C is positive 
for the potassium halides and negative for sodium chloride in the visible 
region of wavelengths and it would be interesting to find whether this 
distinction holds in the ultraviolet region of the spectrum also; and 2. the 
experimental results can be discussed in relation to MUELLER’S* theory 
of photoelasticity. 


Method of measurement 


The method of measurement combines the differential feature of 
BANSIGIR and IyENGAR’s? method and the spectroscopic method of 
Joc®. The experimental arrangement is shown in Fig. 1. 

Light from an iron or copper arc is focussed on to a slit S,. The 


light emerging from S, is focussed by the lens L, on to the specimen 
el mses Niele 2 
| Q R 2, } SP 
os 


ON 
L; 4 | 


Fig. 1. Schematic diagram of the experimental arrangement 


of fused quartz Q which is stressed with a conventional lever arrange- 
ment. A suitably oriented double image prism P,, polarises the beam 
incident on Q at 45° to the vertical. The other beam is cut out by a 
suitably placed diaphragm. The light after passing through the fused 
quartz specimen is incident on the crystal specimen “‘R’’. The emergent 
light passes through a second Wollaston double image prism P, set 
parallel to A. Two images of ‘‘R’’ are formed on the slit of the spectro- 
graph Sp. The Intermediate quartz spectrograph of ADAM HILGER is 
used. Two mirrors are suitably placed after P,, to rotate the images 
of R through 90° so that the slit of the spectrograph scans a horizontal 
section of the image. The crystal is compressed by a second lever 
arrangement. 

Initially the crystal R is removed. The fused quartz specimen QO 
is suitably stressed to get the »=1 band at about 4900 A. This band 
arises due to the path different between the vertically and horizontally 
polarised light passing through the stressed quartz specimen. The 
position of the band is determined by the equation 

C,W, 

— ty 
4 Murer, H.: Phys. Rev. 47, 947 (1935). 

5 Joc, E.S.: J. Indian Inst. Sci. A 39, 93 (1957). 
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(7 is integral for one image and half integral for the other) where C, = 
stress optic coefficient of fused quartz at wavelength 4; W, = load in 
dynes on the specimen Q and ¢, is its thickness. “‘C , is negative for all 
wavelengths from 5800 to 2400 A (Joc5). If now the crystal R is placed 
in the path of the light beam and compressed, the bands shift their 
position. The position of the bands is now determined by 


CW, | C,W, 
= 4+ —2 3 — Hf 


ty 
where C,, W, and f¢, are the stress optic coefficient the load and the 
thickness of specimen R. C, and C, are the values corresponding to the 
wavelength 4. So if we know ‘‘C,” as a function of wavelength C, can 
be found at the wavelengths corresponding to the bands. By altering 
W, the bands can be shifted in wavelength and C, can be determined 
at different wavelengths. 

The specimen of fused quartz used here was of the OS quality 
kindly presented by the Thermal Syndicate to Professor R.S. KRiIsH- 
NAN. Its stress optic coefficient “‘C’’ was determined from 5600 to 
2400 A employing the method of Joc® to an accuracy of 1%. The values 
were found to be identical with those for the OG quality specimen deter- 
mined by JoG®. The specimen was loaded to get bands of order n =1 
because the band m = 4 was not found sharp enough for the work here. 

The crystal specimens were prepared in the form of rectangular 
tablets 2-5 to 3 cms. in length, 1-5 to 2 cms. in height and about 0-4 to 
0-6 cms. in thickness. The edges of the rectangular tablet coincided 
with the cubic axes (100) of the crystal. The pressure was applied along 
the height of the specimen while the observation was made along its 
length. As the path difference depends on the load W,, W, can be 
made large by choosing large enough lengths for the crystal so that the 
stress on the crystal does not exceed that causing plastic deformation 
(i.e., above 0-2 kgm/mm?). The stresses were all kept below 0-15 kg/mm?; 
measurements were made at two different stresses for all crystals except 
potassium iodide. For the lengths chosen and these applied stresses, the 
path difference due to the crystal amounted to 600 to 1000 A in the 
visible region. The sign of C, can be determined by observing the 
direction in which the fringes are shifted. NaCl which has a negative 
value of “‘C’’, increases the path difference due to the fused quartz spe- 
cimen and so shifts the 7 =1 band to the red while the potassium halides 
which have a positive value of C in the visible region, cause an opposite 
shift. The uniformity of the stress distribution in the crystal is obtained 
when the bands are parallel to the slit of the spectrograph. 

All the crystals examined were melt grown. The sodium chloride 
crystal was grown and carefully annealed in our laboratory. The po- 
tassium halides were obtained from the Harshaw Chemical Company. 
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These crystals possessed a residual stress which was exhibited by the 
shift of the 7 =1 band when the unstressed crystal specimen was intro- 
duced after the fused quartz specimen. The magnitude of this residual 
stress was determined and allowed for in the following way. After 
introducing the unstressed crystal in the beam, the shift in the n=1 
band of fused quartz is noted. The weights on the fused quartz spe- 
cimen Q are altered to bring back the band to its original position Ap. 
Let the new load in the fused quartz be W’ and the original load Wy. 
Then the residual stress introduces a birefringence at this wavelength 
(about 4900 A) of magnitude C,(W,— Wy’)/t,. Now the crystal R is 
stressed with a load W,. For the m =1 band the new position is deter- 
mined by 

CW W, C, (W, — Wy) CW, 
See rh 1( , py | = 


2 i! 


1 ty 

Since 4’ is also in the visible region and it is known that the dispersion 
of C, is small in the visible region, our tacit assumption that the com- 
pensation for the residual stress at A, also holds for 4’ is justified. C, is 
calculated from the above equation at 4’. Then the residual load Wy 
in the crystal is obtained by putting 


C,.Wi  C(W-—W) 


i t 


1 
This value of Wy is correct to a few per cent and as the residual load 
itself is only a fraction of the applied load W,, such an accuracy in the 
knowledge of Wy is enough. Now we can put the actual load on the 
crystal as (W,— Wy) and for any load Wi” on the fused quartz specimen, 
we obtain bands at a wavelength A given by 
GM, CWO gg 
i ‘a 


This method of correction is necessary because, as our results show the 
dispersion of C, is enormous so that if we compensate for the residual 
load in the visible region the compensation does not hold in the ultra- 
violet. The validity of the correction is tested by determining the values 
of C, for two different loads Wy and Wy’ and concordant results for C, 
have been obtained. 

The accuracy of this method depends on the sharpness of the band 
which in turn depends on the polish of the crystal. The crystal was 
polished as well as possible and a heater was placed near the crystal 
so that the polish was not tarnished by atmosphereic water vapour. 
The accuracy also depends on the magnitude of the error in our know- 
ledge of C, of the fused quartz specimen. As will be evident from the 
scatter of the experimental points from a smooth curve, the values of 
Cy are accurate only to 10 to 20%. 
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Results 


In Fig. 2 and 3 are plotted the values of C as a function of wave- 
length for the four alkali halides. In the following table the values of 


(441—% 2) = = C in brewsters for the alkali halides are given at 4800 A 


c in brewsters 


Fig. 2. Stress optic dispersion of KCl and NaCl 


and compared with the values in the literature which have been deter- 
mined at 5893 A or 5461 A. 


x X aX 


—= J in 10cm 


56 


c in brewsters 
S 


Fig. 3. Stress optic dispersion of KBr and KI 


We see that in NaCl, KCl and KBr, the present values are in fair 
agreement with the values reported by different investigations. On the 


Table 1 


Gags Literature values 


Substance (ator) es =e 
NaCl — 1:12 — 1:17 BaNSIGIR and IlyENGAR2 
— 1:18 BURSTEIN, SMITH and HEnvis® 
KCl + 1-42 + 1:47 BANSIGIR and IYENGAR? 
+ 1:85 PocKELs? 
+ 1°37 BURSTEIN, SMITH and HENnvis® 
KBr + 1:76 + 1°76 BaANSIGIR and IYENGAR? 
+ 4°70 BuRSTEIN, SMITH and HEnvis® 
+ 4°58 West and Maxas& 
KI + 1-00 + 1:83 | BuRSTEIN, SMITH and HeEnvis® 


6 BursTEIN, E., P.L. Smiru and B. HENvis: Phys. Rev. 73, 1262 (1948). 


7 Pockets, F.: Ann. Phys., Lpz. 37, 51 (1889). 
8 West, C.D., and A.B. Maxas: J. Chem. Phys. 16, 427 (1948). 
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other hand in KI, the author’s value is found to be nearly half as small 
as that given by BursTeIN et al. A similar discrepancy has been noted 
in diamond, where recent measurements by POINDEXTER! and DEN- 
NING et al.® have indicated a value nearly half that given by BURSTEIN 
et al. 


Discussion of results 


We observe from Fig. 2 and 3 that 1. over the visible range of 
wavelengths, the dispersion of ‘‘C’”’ is small (i.e.), only of the order 
of a few per cent in agreement with the measurements of BANsIGIR and 
IYENGAR. 


2. As the wavelength is reduced, the value of ‘‘C’’ decreases slowly 
at first and more rapidly later. When we proceed to the ultraviolet 
the dispersion becomes enormous. For example, in NaCl ‘‘C”’ varies 
from —1-9 at 5800 A to —4-5 brewsters at 2500 A: in KCl from +2-4 
at 5000 A to — 2-0 at 2450 A; in KBr from +3-4 at 4800 A to —4-6 at 
2450 A; and in KI from +2-5 at 4800 A to —6.0 at 2900 A. In KI, 
measurements could not be carried out with any certainty below 2800 A 
as the bands become crowded together due to the rapid increase in the 
magnitude of ‘“‘C’’. It is to be noted that such large dispersions in C have 
been observed for the first time. 


3. The potassium halides change their sign of (¢,;—4,2) as one 
proceeds into the ultraviolet. In KCl, the change occurs around 2550 A; 
in KBr at about 2760 A and in KI at about 3380 A. Below these wave- 
lengths the potassium halides belong to the same class as NaCl in 
MUELLER’S* classification. 


RAMASESHAN and SIVARAMAKRISHNAN” have given a phenomenologi- 
cal theory for the dispersion of the stress optic coefficient in a solid 
making the assumption that a strain alters the frequencies and the 
oscillator strengths of an atom. They have applied their theory to 
explain the photoelastic dispersion in glasses over the visible region of 
the spectrum. Repeated attempts were made to fit a formula of the 
type suggested by these authors, to the observed dispersion of C in alkali 
halides; but the attempts ended in failure. While such formulae could 
be made to fit the curves, they could only be considered as empirical, 
because no correlation could be discovered between the formulae for 
the four alkali halides. 


On the other hand, MUELLER‘ has explained the photoelastic effect 
in cubic crystals as arising from three distinct causes: anisotropic 


® DENNING, R.M., A.A. GIARDINI, E. POINDEXTER and C.B. SLAwson: Amer. 
Mineral. 42, 557 (1957). 


10 RAMASESHAN, S., and V. SIVARAMAKRISHNAN: Current Sci. 25, 246 (1956). 
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Lorentz force, anisotropic Coulomb force and change in the optical 
asa: of the atoms due to pressure. Defining 


4 
jae fi 2p Ms (M11 — 2) a 2nc — x 
ye (Pax — Pr) (m? —1)? (Sy, — S19) WF = 1)? 11 — 2) 
where the Ft s are the elasto-optical constants, g,; are the piezo-optic 
constants, the s;; are the elastic modulii and » is the refractive index, 
MUELLER pte the following expression for ““p”’ 
P= ae (0-091 + 24) ee 


2 


ie 


3 (=1) 


xe 
Here ee the ratio of the refractivity of the cation to the anion, 


1 
f, and f, are the oscillator strengths of the anion and cation respectively 
and K is a constant called the strain polarisability constant. The first 
term in the equation represents the contribution to “pf” from the Lorentz 
and Coulomb fields and is always positive. The second represents the 
effect of the change in polarisability of the atoms caused by pressure. 
An interplay of these two nearly equal terms causes the difference in 
the sign of ““p” exhibited by different crystals. The cations in our case 
have an ultraviolet absorption wavelength at about 500 A (HERZFELD 
and Wo LF") while the anions have absorption frequencies at longer 
wavelengths. For chlorine the bands he at 1000 A, 1280 A, and 1580 A 
in NaCl and at 1000 A, 1310 A and 1620 A in KCl; in KBr, the bands 
for bromide lie at 1460 A and 1820 A (RADHAKRISHNAN!?), In KI, the 
bands for iodine lie at 2190 A, 1805 A and 1290 A (RAMACHANDRAN), 
So as the wavelength decreases, the anion refractivity R, increases much 
faster than the cation refractivity R,. The Lorentz and Coulomb 
contributions decrease as x = R,/R, decreases. The value of x at various 
wavelengths can be calculated from the dispersion formulae proposed 
(HERZFELD and WoLF!; RAMACHANDRAN}, RADHAKRISHNAN!’). Using 
these values of x and taking the oscillator orenethe fj, and f, as those 
corresponding to the inert gas atom of the same electronic configura- 
tion (HERZFELD and Wo LF"), the Lorentz and Coulomb contributions 
to p at various wavelengths can be found. If we assume K to be a con- 
stant independent of wavelength, then we find that the experimental 
results cannot be explained merely as due to a variation of the Lorentz 
and Coulomb contributions resulting from a change of x. For example 
in KCl, the value of x varies from 0-256 at 5000 A to 0-227 at 2600 A. 
Taking the experimental values of # and m, the refractive index, at 
5000 A, the value of K can be calculated as MUELLER has done in his 
1 Herzrexp, K.F., and K.L. Worr: Ann. Phys., Lpz. 78, 35 (1925). 
12 RADHAKRISHNAN, T.: Proc. Ind. Acad. Sci. A 27, 165 (1948). 


13 RAMACHANDRAN, G.N.: Proc. Ind. Acad. Sci. A 25, 481 (1947). 
14 HERZFELD, K.F., and K.L. Worr: Ann. Phys., Lpz. 76, 71 (1925). 
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paper. K comes out to be 1-10. If now the same value of K is used at 
2600 A, the value of ‘‘p’’ comes from theory to be 0-345 which is nearly ten 
times the experimental value of 0-03. So one cannot escape the conclusion 
that ‘‘K’’, the strain polarisability constant also varies with wavelength. 

The variation of A with wavelength has been determined for all the 
crystals from the experimentally determined values of “p’’* and the 
values of the Lorentz and Coulomb contributions. It was found in all 
the crystals K increases with wavelength, the increase being 20 to 30% 


73 


a—a Noll 
—— he! 
o—o KBr 


o——2 KI 


24 32 40 48 JF oF 
—= Ain 10% 
Fig. 4. Variation of the strain polarisability Constant K with wavelength 


over the range of wavelengths investigated. Fig. 4 gives a plot of K 
versus A for the four alkali halides. For all the four curves the following 
equation could be fitted ee Ky is 

(A? — Az)? 
where Ay und A, are constants and A, the largest absorption wavelength 
of the anion (i.e.), 1580 A for NaCl, 1610 A for KCl, 1820 A for KBr 
and 2190 A for KI. 


The values of Ay and A, are collected in the following table: 

We see now that all the crystals fall in line 
with one another. 
Ly speegot| ees A comparison of the form of the equation for 
K with the expression given by RAMASESHAN 


Table 2 


nae | ne ae and SIVARAMAKRISHNAN!” shows that the dis- 
KBr. .| 0:90 | o-oo ~—s persion in A arises due to the splitting of 
KI. . .| 0-90 0:06 the absorption frequency by the strain. In 


* In calculating ‘‘p’’ from C the following values of (s,,;—s,9) were used: NaCl 
27°6; KCL 29:7; KBr 34:8; (GaLt!) ; KI 44-6 (BRrpGMan!4) in units of 10-8 cm?2/dyne. 

15 Gatt, J.K.: Phys. Rev. 73, 1262 (1948). 

16 BripGMAN, P.W.: Proc. Amer. Acad. Arts Sci. 64, 19 (1929). 
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MUELLER’S‘ notation, the constant K,, except for a numerical 


factor of the order of unity, is equal to sit (=) — (3) i 
02, /|| Oz) 1 
14 dA, 


Ao 


From the thermo-optic behaviour of crystals one obtains y= aioe: 
oa 


and if we assume that the change in A, occurs due to the thermal expau- 
sion of the specimen then 


= 1 |{e% oe) Oz, 1 [/0A)\ , O14 
a Ao aes ’ aT ‘Ag ica 2 (52), |2 
where « is the linear expansion coefficient. In KCl x for 1621 A is 
90 X10°§ (RAMACHANDRAN?%). The linear expansion coefficient « at 


room temperature is about 36 x 10-. So that + (32) 4 (2) |=25. 
Ao Oz, || 02, At 


It is gratifying to note that this is of the same order of magnitude but 
larger than K,. 

We conclude therefore that the strain polarisability constant K 
for the alkali halides increases as the wavelength decreases and RAMA- 
SESHAN and SIVARAMAKRISHNAN’S!° theory applies only to the variation 
of K with A. For the alkali halides the dispersion of the stress optic 
coefficient C arises from 1. The dispersion of the Lorentz and Coulomb 
contribution to ‘‘p”’ and 2. the dispersion of K. The large dispersion 
of “‘C”’ in alkali halides arises because “‘C”’ occurs as a difference between 
two nearly equal quantities 1. and 2. Since the behaviour of KI also 
seems to fall in line with the other alkali halides the present values of 
“C” for KI seem to be more nearly correct rather than the value of 
BURSTEIN, SMITH and HENvis*. 
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Ultrasonic Attenuation of Metals at Low Temperatures 
By 
K.D. CHAUDHURI* 
With 4 Figures in the text 
(Received February 9, 1959) 


At very low temperatures when the mean free path of the electrons in metals 
becomes large but less than the wavelength of sound wave a relationship between 
electrical conductivity and attenuation in the normal state has been deduced by 
Mason using the mean free path associated with the electrical conductivity. Simi- 
larly, a relationship between thermal conductivity and attenuation can be deduced 
using the mean free path associated with the thermal conductivity. It has been 
shown from experimental results that the relationship thus deduced agrees better 
in the temperature region discussed in the paper. When the mean free path becomes 
greater than the wavelength, «,/«,,, the ratio of superconducting attenuation to that 
in the normal state can be determined in accordance with the theory of BARDEEN, 
CoopreR and SCHRIEFFER. It is apparent from experimental results that in the 
limited region where the scattering of electrons is predominantly by lattice vibra- 
tions, ix,/K,, the ratio of superconducting thermal conductivity to that in the 
normal state is equai to «,/«,,. 


Introduction 


In pure metals there is a large ultrasonic attenuation due to conduc- 
tion electrons when their mean free path is comparable to the wave- 
length of sound. In superconductors this attenuation rapidly diminishes 
as the temperature is lowered below the transition temperature. The 
attenuation in the normal state has been explained by various workers 
(MorsE?, MAson?, PIPPARD’, KITTEL*, STEINBERG®). A simple concept 
of viscous interaction between the lattice vibrations and the electron 
gas gives values of attenuation which agree well with measured results 
when the electron free path is smaller than the wavelength. This agree- 
ment breaks down when the mean free path becomes larger than the 
wavelength. In this region the attenuation is determined by a scattering 
process and is directly proportional to the frequency. While the attenua- 
tion in the normal state has been fairly well explained, the drop in 
attenuation observed when the metal becomes superconducting is more 


* On leave from Delhi University, India. 

1 Morse, R.W.: Phys. Rev. 97, 1716 (1955). 

* Mason, W.P.: Phys. Rev. 97, 557 (1955). 

3 PrpparD, A.B.: Phil. Mag. 46, 1104 (1955). 

4 Kirrer, C,: Acta Metallurg. 3, 295 (1955). 

> STEINBERG, M.S.: Phys. Rev. 111, 425 (1958). 
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difficult to interpret. However, the problem has been solved by Bar- 
DEEN, COOPER and SCHRIEFFER®, The expression deduced by them for 
the ratio of superconducting attenuation to that in the normal state when 
the mean free path of the electron is greater than the wavelength agrees 
well with the experimental result. In this region, the attenuation depends 
only upon the basic parameters of the electron-distribution and the elec- 
tron-lattice interaction and is independent of the electron mean free path. 

Using the mean free path associated with the electrical conductivity 
Mason? has deduced a relationship between electrical conductivity and 
attenuation in the normal state when the electron mean free path is 
smaller than the wavelength of sound wave. Similarly, using the mean 
free path associated with the thermal conductivity a relationship be- 
tween thermal conductivity and attenuation can be deduced. This 
relationship has been discussed in this paper. 


Simple Theory of Attenuation and its Relation to Conductivity 

It has been pointed out by Mason? that in the normal state lattice 
vibrations can communicate energy to the electron gas by a viscous 
reaction i.e. transfer of momentum and is damped by the viscosity of 
the gas, while in the superconducting state the lattice is not able to trans- 
fer momentum to the electron gas and the damping disappears. Using 
this concept of the viscosity of the electron gas and expressing the mean 
free path in terms of electrical conductivity MAson has deduced the 
following expression for the viscosity: 


n2 (322.N)i 
= be 4 
Y ae (1) 


where N denotes the number of electrons per c.c. and o the electrical 
conductivity. . 
For a plane longitudinal wave the viscosity will cause an attenuation 
given by: anf? [4 f 
A, (nepersfem) = 270" (44 +2) (2) 


where f/ is the frequency, Vj is the longitudinal velocity and y is the 
compressional viscosity, or, 
A= FA 6) 
ae 3 0 V3 Ui 
since x is very small. Similarly, for a shear wave the viscosity will cause 
an attenuation given by 


ana: (4) 


A, (nepers/cm) = ove 


6 BARDEEN, J., L.N. Cooper and J.R. ScHRIEFFER: Phys. Rev. 108, 1175 
(1957). 
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Substituting the value of 7 in the expressions (3) and (4) Mason derives 
the following relationship between attenuation and electrical conduc- 
tivity: 


8 wf h? (3.02.N)3 
Ap va (5) 

and . 
gf 2 mf? h? (322 N)? é 
A, % on Go. (6) 


Similarly, using the mean free path 7 in terms of thermal conductivity 
K where / is given by 
l=3m Ko|z? N kh? T (7) 


(m = mass of electron, 7 = the mean velocity of the electron gas, 
T = absolute temperature, k = Boltzmann constant) and substituting 
this value of 7 in the expression for 7: 


n=Nmli/3 (8) 
where d is given by 
or ee eet 
3 me = = (320? N) (9) 
we get 
n= 2 ae ON) (10) 


Now, substituting this value of 7 in (3) and (4) we have 
8 nh2( 322N)3 K 
A;— 5 RS P+ (11) 
and 
= 6 h2 (3 ma? N N) K 
A.= = VSR es . (12) 
According to the relations (5) and (6) derived by Mason for a particular 
frequency, attenuation is directly proportional to the electrical con- 
ductivity. It follows therefore that the attenuation is constant when the 
scattering of the electron is entirely due to the impurity atom. This 
is evident from experiment on lead and copper reported by Mason and 
BOMMEL’. In the region where the electron scattering is predominantly 
by lattice vibration the attenuation decreases with temperature. Since 
attenuation is directly proportional to o, it follows that 


1 1 
oe 
A oO 


x R (13) 
oc (R, + ¢ T*) 


? Mason, W.P., and H.E. BOMMEL: J. Acoust. Soc. Amer. 28, 930 (1956). 
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where R is the resistivity of the sample and can be expressed as (R, +C 1) 
for temperatures much smaller than the Debye temperature. The term 
CT® represents the resistivity due to the scattering of electrons by 
lattice vibrations and the term R, that due to the scattering of electrons 
by impurity atoms. This relation for the resistivity has been used by 
Mason and BOmMEL to explain the temperature dependence of attenua- 
tion in the normal state for temperatures much smaller than the Debye 
temperature. Now, it follows from (13) that, since R, is a constant, a 
graph between TJ°and1/A shouldbe = 55 

astraight line. Experimental results 


do not show this relationship. On J 
A; Frequency of measurement 
22 — Longitudino! 26.64 Mc/sec 
Frequency of measurement 
uf shear 22,5 Me/sec 
As 


20 
76 


a 
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Tex 0? 
Fig. 1. Plot of 1/A, versus T* for Copper single Fig. 2. Plot of 1/A,; versus T* for lead single 
crystal from attenuation measurements by Mason crystal from attenuation measurements by 
and B6MMEL? B6mMEL ® 


the other hand, if one uses the relationship (11) and (12), it is easily 
seen that attenuation is directly proportional to K/T. This means that 
when K/T is constant i.e. when the scattering of the electron is entirely 
due to the impurity atom attenuation should be constant. It has already 
been mentioned that attenuation is constant in this temperature region. 
Now, since attenuation is proportional to K/T, it follows that 


1 dis 
Ales 
oc T(a T? + B/T) 
where 1/K is the total thermal resistivity and is given by (« 7? +8/T) 
in a metal at low temperatures (T<0/10). The term « 7” represents 
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the thermal resistivity due to the scattering of electrons by the lattice 
vibrations and the second term f/7 that due to the scattering of elec- 
trons by impurity atoms. 
? + = const (« T? + £). (14) 
Accordingly, a graph between T? and 1/A should be a straight line. Taking 
the values of attenuation at different temperatures reported by BOMMEL® 
and by Mason and BémmeEt’ it is easily seen from the figures 
eke ; that a linear relationship exists 
between JT? and 1/A. 


li Frequency of measurement 
A, Longitudinal 70.3 Mc/sec In the case of copper and 


lead the attenuation remains 
constant in the impurity 
scattering region and is then 
followed by a region where 
He the linear relation holds good. 
In the case of an extremely 

pure sample of tin also the 

linear relation is valid, the 

impurity scattering region is 

/ absent, as in this case it 
“ occurs considerably below the 
transition temperature and no 
data for the normal state are 


| l l l l | 
i | L ue =} 
0 $0 00 150 200 250 30 3501? ¥0 
Fig. 3. Plot of 1/A; versus T* for very pure tin single crystal sachs 
from attenuation measurements by Mason and B6mMMEL? SIV en. 


Attenuation in the Normal and Superconducting state and Thermal 
Conductivity in the Normal and Superconducting state 


According to the theory of BARDEEN, COOPER and SCHRIEFFER®, the 
ratio of superconducting attenuation to that in the normal state is 
given by: 

Hs aj (peo/k T 

Ss. = 2/(elhT 4-4) (15) 
where 2é)(7) is the energy gap at the Fermi surface. This fall-off of 
the attenuation with decreasing temperature is confirmed in experi- 
ments on tin and indium by Morse and Boum® and on mercury by 
MacKinnon and Myers (to be published). The relation (15) is based 
on the interaction between lattice and electrons. Now, in the case of 


8 BommeEL, H.E.: Phys. Rev. 96, 220 (1954). 
* Morse, R.W., and H.V. Boum: Phys. Rev. 108, 1094 (1957). 
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the thermal conductivity where the interaction also is primarily be- 
tween lattice and electrons a similar dependence of K,/K,, might be ex- 
pected. From the thermal conductivity data on lead by de Haas and 


RADEMAKERS” and on mercury by 
HuiM?, it is apparent that 


(16) 


in the region where the electron 
scattering is due to lattice vibra- 
tions. 

This relation breaks down when 
the contribution to the thermal 
conductivity is no longer confined 
to the scattering of electrons by the 
lattice. Although the theory of 
BARDEEN, COOPER and SCHRIEFFER 
has so far failed to account for the 
sharp dropin K,/K,, in mercury and 
lead, our relation (16) suggests a 
close connection between thermal 
conductivity and attenuation in this 
region. The relation will, however, 
not be valid in those cases where the 
impurity scattering region extends 
up to the transition temperature. It 
is only when the heat conductivity 


SX 


0 | | | | 

JS 4 “oy 6 7 6 IT/To 10 
Fig. 4. Curves (1) and (2) showing the relation 
between K,/K, and T/T, for lead and mercury, and 
curve (3) showing that between a;/a%, and T/T, 
according to B.C.S. 


maximum in the normal state occurs well below the transition tempera- 
ture that equation (16) is applicable. A relation between thermal con- 
ductivity and attenuation for the very low temperatures where the 
thermal conductivity is predominantly due to lattice conduction has 


been discussed by Morse™. 


It gives me great pleasure to thank Dr. Mackinnon for helpful comments. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Gottingen 


Exakte Lésungen fiir die Dipolstrahlung 
des harmonischen Oszillators * 
Von 
WALTER C. HENNEBERGER 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 23. Marz 1959) 


As was shown by BLocu and by BAUER and JENSEN, a ‘‘Schrédinger’’ wave packet, 
retaining its shape but performing a damped oscillation, may be found for an elas- 
tically bound electron when dipole radiation is taken into account. This result is 
rederived using the principal axis transformation of the Hamiltonian for the above 
mentioned problem as given by VAN KAMPEN. 


Moreover the radiative decay of the first and higher excited states of the harmonic 
oscillator is treated in dipole approximation by the same method. One finds, 
besides the well-known results, that multiple quantum emission does not occur. 
No perturbation theory is used in any of the calculations. 


§ 1. Einleitung 

Das tibliche Losungsverfahren in der Strahlungstheorie ist bekannt- 
lich die Diracsche Stérungstheorie. Dagegen hat VAN KAMPEN! im An- 
schluB an Arbeiten von KRAMERS gezeigt, da8 man fiir ein spezielles 
Problem der nichtrelativistischen Strahlungstheorie, sofern man sich auf 
die Dipolnaherung beschrankt, exakte Lésungen finden kann, und zwar 
fiir den Fall des harmonischen Oszillators. Es ist daher nicht ohne Inter- 
esse, die exakten Lésungen insbesondere fiir die Ausstrahlung des 
Oszillators zu diskutieren und mit den st6rungstheoretischen Lésungen 
zu vergleichen. 

Bekanntlich kann man fiir den ungestdrten harmonischen Oszillator 
ein Wellenpaket konstruieren, welches seine Gestalt im Laufe der Zeit 
nicht verandert und harmonische Schwingungen um die Ruhelage aus- 
fiihrt®. Die Frage, ob man ein solches Wellenpaket auch bei Kopplung 
mit dem Strahlungsfeld finden kann, wobei das Wellenpaket infolge der 
Ausstrahlung natiirlich eine gedimpfte Schwingung ausfithren miiBte, 
wurde von BrocH® und von BAvER und JENSEN4 im Rahmen der 


* Auszug aus der Dissertation Géttingen 1959. D 7. 

? Van Kampen, N.G.: Dan. Mat.-Fys. Medd. 26, Nr. 15 (1951). Wir bezeichnen 
diese Arbeit fortan mit ,,A“‘. 

2 SCHRODINGER, E,: Naturwiss. 14, 664 (1926). 

8 BLocn, F.; Phys, Z. 29, 58 (1928). 

4 Bauer, H., u. J.H.D. Jensen: Z. Physik 124, 580 (1948). 
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Stérungstheorie positiv beantwortet. In der vorliegenden Arbeit wird 
dieses Problem nochmals mit Hilfe der exakten Lésungen untersucht. 


Weiterhin behandelt die vorliegenden Arbeit den Zerfall eines an- 
geregten Zustandes des Oszillators. Dieses Problem wurde bereits von 
VAN KAMPEN behandelt; in der vorliegenden Arbeit sollen insbesondere 
die Anfangsbedingungen sowie die Ausstrahlung héher angeregter Zu- 
stande untersucht werden. Dabei ergibt sich unter anderem, daB in 
Dipolnaherung keine Simultanausstrahlung mehrerer Quanten (zwei-, 
drei- usw. Quanten-Ausstrahlung) beim Oszillator vorkommt. 


VAN KAMPEN (l.c.1) geht von der Dipolnaherung der Hamilton- 
Funktion fiir ein harmonisch gebundenes Elektron aus. Da diese Funk- 
tion eine quadratische Form in simtlichen Variablen ist, laBt sie sich 
mittels einer linearen kanonischen Transformation in Diagonalform 
bringen. Diese Transformation auf ,,Normalkoordinaten“ ist im wesent- 
lichen unabhangig von der Struktur des Elektrons*. Eines der wichtig- 
sten Kennzeichen der Transformation ist die Entwicklung des trans- 
versalen elektromagnetischen Feldes nach nicht-orthogonalen, linear 
abhangigen Funktionen**. Diese lineare Abhangigkeit gestattet die 
Formulierung der Anfangsbedingungen fiir das Ausstrahlungsproblem, 
daB das (klassische) Feld identisch verschwindet, ohne da8 die Ent- 
wicklungskoeffizienten alle identisch Null sind. Damit ist es méglich, 
daB das Elektron Energie an das Feld abgibt. 


Die Hamilton-Funktion des genannten Problems lautet bekannt- 
enix ** 

may! a pare eh v2gn2 1 2 2 
H=" (B—ea(s))? + + MK + sa f (479) +(rota)}dr. (4) 
Dabei ist M die beobachtbare (,,renormierte“‘) Masse und e die Ladung * 


des Elektrons. M K? ist die ,,Federkonstante“ der elastischen Bindung 
und m ist die ,,nackte‘‘ Masse des Elektrons. a ist das transversale 
Vektorpotential des elektromagnetischen Feldes, p = = - ia & 
(© = elektrische Feldstarke) das zu a kanonisch konjugierte Feld, 
ht der Ortsvektor des Elektrons und Y =m ee +ea(#) der kanonische 
Impuls. 


x Das heiBt von speziellen Annahmen iiber die Ladungsverteilung (vgl. ,,A“‘). 
cos Ky 
xx Vel. Gl. (11) unten. Das Funktionssystem u, ist schon ohne oe voll- 


standig. 
xxx Die Lichtgeschwindigkeit c und das durch 2a dividierte Plancksche Wir- 
kungsquantum # werden durchweg gleich 1 gesetzt. 
+ e@ ist die beobachtbare Ladung. Da es sich um ein nicht-relativistisches Pro- 
blem handelt, entfallt die Vakuumpolarisation und daher die Ladungsrenormierung. 
20* 
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Wie van KampEN gezeigt hat, l4Bt sich die obige Hamilton-Funktion 

in der Dipolnaherung a(3)= a(0) in die Gestalt 

H=4(B? + KW’) + 4D (pe + Bea (2 


transformieren, wobei Xt’, 8’ bzw. a,,, p, Zueinander kanonisch konju- 
gierte Variable sind. Diese Hauptachsentransformation wurde von 


STEINWEDEL® nochmals auf anderem Wege hergeleitet ; das Resultat ist: 
oa EY RK? 

a,=— f pu,at + rs ee € COS 7), Roe ait 

= . 


S Sa 
paaat sy 
Dabei sind die Funktionen wu, gegeben durch 
Zee [ sin (Ry 7” — Hy) 
uU, \ 7a Ry, % : (4) 
C ist ein ortsabhangiger Tensor, definiert durch 
He / 3 cos ky 
Ca | ae (5) 
(6) 


3M 
» re Pe See de 
x eK? 


mit 
und das Symbol T bedeutet, daB der Transversalteil zu nehmen ist *. 
Das Feld sei in einen reflektierenden kugelf6rmigen Hohlraum mit dem 
Radius L eingesperrt; wegen der daraus folgenden Randbedingung 

(7) 


QUE) = ph) as 
ist 
k,L — ny =n, (8) 
wobei die Phasen 7, durch 
Rn in 
tgk,L =tg Un = = RB k2 (9) 
__ 3M 
Wee (10) 


mit 


gegeben sind. 

* Velez. B. ,,B, Anhang 2: 

5 STEINWEDEL, H.: Ann. Physik 5, 207 (1955). Wir bezeichnen fortan diese 
Arbeit mit ,,B‘‘ und iibernehmen im wesentlichen die dort benutzten Symbole. 
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Die zu (3) inverse Transformation lautet: 
hess! & pe ),, 
n 
—-i7 3 a, i thy — a T Vz SR! 
ae Ve: %h ca 2 \2 ’ = 


Vz nS ee we pare ee a 
as x ek # mls e ke Pn: 


§ 2. Klassische Lésung 


ue 28 
3. cos Ky sp" 


(11) 


Wir betrachten zuerst das klassische Ausstrahlungsproblem mit den 
Anfangsbedingungen (e; = Einheitsvektor in z-Richtung) 


DUO) == ZG, (Cy = 0, a(770) 0; Di70).=='0),— (42) 
bzw. [vgl. (3) } 


a ¥ 2.2 | 3 (0) =0 


zs 3 Ke 
a,, (0) — |) eos KR 70% ,, (0) =. 


Damit wird das Problem eindimensional; wir kénnen uns also auf eine 
Dimension beschranken. Die Hamiltonsche Bewegungsgleichungen er- 
geben dann 


3M iL Seley As, Kk 
== IG p= pores ut LCOS Batis | 
Z PRL pg Z,cos Kt pps ee oe a (13) 
n 


Im Limes L-> c geht (13) in 


iiber. Mit (9) ergibt sich 


co 
BIKA, k? cos kt dk 1 
Z a eee neh (15) 


0 


Das Integral (15) 1aBt sich umformen in 


[o,2) 


K2Z p2rerkt 
ype ence ees dk, (16) 


—co 
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da der Imaginirteil keinen Beitrag liefert ; die Integration laBt sich dann 
in der komplexen Ebene ausfithren. Die Pole des Integranden befinden 
sich an den Stellen 

nize o(=) | 


x é 


(17) 


k=4K4i= 4 o(*) (vier Pole), | 


wobei wir K<x voraussetzen wollen *. 

Der Integrationsweg ist in Fig. 1 skizziert. Im Limes @ > oo (9@= Radius 
des Halbkreises II) liefert die Integration iiber den Halbkreis II keinen 
Beitrag, und das Residuum an der Stelle & =7x liefert nur einen Beitrag 


iG = 
—~Le*! 


’ 


den man vernachlassigen darf. 
Das endgiiltige Resultat 
lautet also 
art Ss t 
Z=Z,e * ‘cos Al! ie 
Gl. (9) besitzt auch eine ima- 
ginare Wurzel 


Fig. 1. Integrationsweg zur Auswertung von Gl. (16) 


Ry=t%, NmixL. 


[Dabei ist L> 1, x>K vorausgesetzt. Diese Wurzel liefert einen 
x 


th 2 ~2 
ue Hy = (Po — #0) (19) 
zur Hamilton-Funktion (2). Dieser ,,anomale Oszillator“ ist in der obigen 


Rechnung weggelassen worden, da er die bekannte ,,Selbstbeschleuni- 
gung‘*® liefern wiirde. 


§ 3. Der Beitrag des anomalen Oszillators 
zu den quantenmechanischen Vertauschungsrelationen 
Wie VAN KAmPEN betont, ist die Selbstbeschleunigung nicht von der 
Struktur des Elektrons unabhangig, denn sie kann nicht auftreten, 


3M 3 : " ; 3 
Tg rae . —= : - (klassischer Elektronenradius)! = 2 (3,5: 1022) em. Fir 
ae 2 


Licht im optischen Gebiet, (A™5-+10-5cm) ist K™1,3-10®¢m—. Also ist K/x 
von der GréBenordnung 107%. 

® Man sieht, daB dieser Term (19) (abgesehen von ganz speziellen Anfangs- 
bedingungen) ein exponentielles zeitliches Anwachsen von Po und ap, und damit 
der Teilchen- und Feldkoordinaten liefern wiirde. [Vgl. Stretnwepet, H.: Fortschr. 
Physik 1, 7 (1953).] 
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wenn die ,, nackte“‘ Masse m positiv ist. Es existiert ferner keine quanten- 
mechanische Lésung fiir den anomalen Oszillator, in der das mittlere 
Schwankungsquadrat von ay fiir {->oo endlich bleibt. Um physikalisch 
sinnvolle Lésungen zu erhalten, wollen wir daher dem Vorschlag von 
VAN KAmPEN folgen, den anomalen Oszillator zu streichen und die ver- 
bleibende Hamilton-Funktion zu quantisieren. Als Folge dieses Ver- 
fahrens bleibt die Transformation nicht mehr streng kanonisch. Daher 
mu8 man noch untersuchen, inwieweit die Vertauschungsrelationen ab- 
gedndert werden, wenn man den anomalen Oszillator nicht. beriick- 
sichtigt. Aus (11) folgt: 


- ee a eee 3 M K? sin? 7, 
P,Z—Z PF, =— i= 10 aa) + | 
n 


LK e2 K2 e kh (20) 
+ {Beitrag vom anomalen Oszillator}. 
Im Limes L->oo wird (20) 
- 3M k2 k2 
P,Z—ZP,=—i 3 | see dk +{B.v.a.0.}. (21) 


0 
Das erste Glied in (21) ist gleich —7 + O(K?/x?). Also ist 
{B. v. a. O.} =0(=). 


“2 
Wenn man den anomalen Oszillator streicht, stimmen also die Ver- 
tauschungsrelationen fiir die Koordinaten des Elektrons bis auf Terme 
der Gro8enordnung K?/x? mit den kanonischen tiberein. 

Beziiglich der Vertauschungsrelationen fiir die Felder haben WILDER- 
MUTH und BAUMANN’ gezeigt, daB die Vernachlassigung des anomalen 
Oszillators von (2) eine Akausalitat zur Folge hat: Raumartige Messungen 
beeinflussen sich gegenseitig, wenn ihre Abstande kleiner als der klassi- 
sche Elektronenradius sind. 


§ 4. Das Zusammenbleiben des Wellenpakets 

Wie bereits erwahnt, haben BLocH und spater BAUER und JENSEN 
gezeigt, daB es méglich ist, im Rahmen der Diracschen Storungstheorie 
in der Dipolnaherung ein Wellenpaket fiir die Wahrscheinlichkeitsvertei- 
lung des Elektrons zu finden, welches im Laufe der Zeit seine Gestalt 
nicht verandert. 

Dieses Resultat erhalt man exakt auf einem sehr einfachen Wege 
durch die van Kampensche Hauptachsentransformation. Der Einfach- 
heit halber beschranken wir uns wieder auf eine Koordinatenrichtung. 

Betrachten wir zuerst die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elek- 
trons fiir den Grundzustand. Sie wird eine GauBsche Verteilung sein, 


7 WiILDERMUTH, K., u. K. BAUMANN: Nuclear Phys. 3, 612 (1957). 
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deren Koordinatenerwartungswert <Z» gleich Null ist. Dies folgt un- 
mittelbar aus der Tatsache, da die Verteilungen der neuen (ungekoppel- 
ten) Koordinaten Gaufsche Verteilungen sind’. Eine normierte GauB- 
sche Verteilung wird durch zwei Parameter charakterisiert, den Schwer- 
punkt und das mittlere Schwankungsquadrat. Infolgedessen braucht 
man nur <Z?) auszurechnen, um die Wahrscheinlichkeitsverteilung der 
Elektronkoordinate genau zu kennen. 


Aus (11) (dritte ii ae folgt somit fiir den Grundzustand 


2 = 2 se + Le asa (22) 


a 2K e7 kh? Ry 


Fir Loco wird a 


sin? 9 (’) rea 3 dk 
ce 20 = if 8 nh 27 e | #2 (k® — K?)? + R68 © (23) 
0 0 


Die Transformation & =? liefert 


Pp obae ‘oan gag 
2\ = ee , (24 
Se > er. it ES 5 ee 4me ih (e- K2)2 4 KES (E + x?) ( ) 
0 0 ‘a ee as 
und mit x =&—K? und K?/x?< 1 ergibt sich 
GES la ah ns ere (25) 
ke (* == ee (4 + x?) 
Ausrechnung von (25) liefert 
ee ad i 
<> ae i+ ny = (in K ) : 28) 
Man sieht, daB das Resultat auBer dem Betrag & ou pie , den man fiir 


den ungeladenen (d.h. nicht mit dem Feld gekoppelten) Oszillator er- 
hielte, ein zusatzliches Glied enthalt; diese Verbreiterung des Wellen- 
pakets ist auf die Wechselwirkung zwischen dem Elektron und den Null- 
punktsschwankungen des Feldes zuriickzufithren. (Vgl. ,,A“, S. 26.) 
Der Satz iiber GauBsche Verteilungen’, zusammen mit dem Schré- 
dingerschen Resultat fiir den ungeladenen Oszillator, 1a8t vermuten, 


* Eine Linearkombination statistisch unabhangiger Gau®Bscher Verteilungen ist 
auch eine Gaufsche Verteilung (vgl. z.B. Haratp CRAMER, Mathematical Methods 
of Statistics, S. 212; Princeton Univ ersity Press 1946): Seien z.B. x, unabhangige 
Variable mit Gaufschen Verteilungen. Dann hat y = ~ A; 4; auch eine GauBsche 


Verteilung (die A; sind Konstanten), und fiir die hafeeer wets gilt: 


92 = ACD SY ee Ae a) 
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daB man ein in seiner Gestalt unveradndertes Wellenpaket erhalt, wenn 
man fiir die Wellenfunktion ein Produkt von GauBschen Funktionen 
ansetzt. Wir machen daher fiir den Anfangszustand (zur Zeit t =0) des 
Systems den Ansatz: 


OH Bn). 26s ca OO) | 
=Y(Z'; 0) -W, (a, 0) rey (a, 0) Bes eg sO); { 


wobei y(Z’, 0), y, (4, 0), ... GauBsche Funktionen sind. Hier wird der 
Index 0 fiir den Oszillator mit der Koordinate R’ gebraucht (der anomale 
Oszillator wird, wie oben erwahnt, nicht beriicksichtigt). Da die Ko- 
ordinaten 2’, a, ...,@. unabhangig voneinander sind, hat die Lésung 
der zeitabhangigen Schrédinger-Gleichung die Gestalt 


(27) 


P(Z), Ay, 02-5 Moos t) = Yo(Z", t) = Yr (Ms t) ++ + Poo (Moo, t) - (28) 


Es handelt sich somit hier um ein Problem von unendlich vielen unab- 
hangigen Systemen, und der oben zitierte Satz iiber GauBsche Vertei- 
lungen zeigt, daB man ein zusammenbleibendes Wellenpaket, dessen 
Schwerpunkt die gedampfte Schwingung der klassischen Lésung wieder- 
gibt, aufbauen kann, wenn man die Funktionen in (27) in derselben 
Gestalt wie im Grundzustand des Systems wahlt, aber mit den jeweiligen 
Schwerpunktsverschiebungen 


apa ke 
di eo = a \z CLOSE pg oe Le 
nv 
= (29) 
i = M 3 Ge 
Z i-0 = eK Lx We 


die sich aus den klassischen Anfangsbedingungen (12) ergeben. 

DaB diese Anfangsbedingungen derselben Feldenergie wie im Grund- 
zustand entsprechen, ist eine einfache Folge des Korrespondenzprinzips. 
Der Erwartungswert der Energie des Feldes ist eine quadratische Form 
in den a, a; und p;p,;. Fiir £=0 stimmen die ¢p; p;> mit den Werten des 
Grundzustandes tiberein. AuBerdem ist <a;a;> =<a;> ¢a;> fiir 1--7 und 
<a?) = {a;>? + (47> Grundeustana- Das Korrespondenzprinzip fordert, daB 
die Glieder, die (a;>? und <a;> <a;> enthalten, sich gegenseitig kompen- 
sieren, da das klassische Feld fiir ¢=0 ja verschwinden soll. Es bleiben 
also nur Glieder mit (a7) cGrunazustana- Diese Glieder liefern genau die Ener- 
gie, die dem Grundzustand entspricht. 

Die Bewegung des Schwerpunktes des Pakets wird dann durch die 
klassische Lésung (18) gegeben. Es ergibt sich also, 


Lea 2 
(agen ea (30) 
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K? 
ae 
wo p(t)=Z,cosKte ?* ist und 


§ 5. Zerfall des ersten angeregten Zustandes ® 


Im iiblichen stérungstheoretischen Lésungsverfahren der Strahlungs- 
theorie ist der Anfangszustand als stationarer Zustand des ungekoppelten 
Systems eindeutig festgelegt. Zur exakten Beschreibung der Ausstrah- 
lung des angeregten Oszillators miissen wir dagegen durch Superposition 
von Eigenzustinden des vollstandigen Hamilton-Operators einen Zu- 
stand aufbauen, der fiir =0 die Anfangssituation: Oszillator im ersten 
angeregten Niveau, keine Lichtquanten, beschreibt; die weitere zeitliche 
Entwicklung des Systems ist dann durch die Zeitabhangigkeit der Eigen- 
zustande festgelegt. Dabei ist aber zu beachten, daB die endliche Lebens- 
dauer At des angeregten Oszillators auf Grund der Unbestimmtheits- 
relation AE -At=h eine gewisse Unscharfe der Energie bedingt, was 
zu einer gewissen Willkiir in den Anfangsbedingungen fiihrt?®. Das 
Problem ist also, die genannte Anfangssituation durch die Vorgabe von 
Erwartungswerten geeigneter physikalischer GréBen hinreichend genau 
festzulegen. Die Forderung ,,keine Lichtquanten“ ersetzen wir dabei 
durch die einleuchtende Forderung: Erwartungswert der Feldenergie im 
Anfangszustand = Erwartungswert der Feldenergie im Grundzustand 
des Gesamtsystems, also 


A) ‘mad \Acaearend = < E¥eia » Grundzustand « 


Die Bezeichnung ,,Oszillator im ersten angeregten Niveau‘ ist bei 
eingeschalteter Wechselwirkung zunachst keine klare Definition; man 
kénnte sie aber durch die Forderung prazisieren, daB die Wahrschein- 
lichkeitsverteilung der Elektronenkoordinate gleich der entsprechenden 
Verteilung des ungekoppelten Oszillators im ersten angeregten Niveau 
ist. Diese Forderung ware aber mathematisch nicht sehr zweckmaBig 
und auch physikalisch keineswegs zwingend, da, wie oben (26) gezeigt, 
die Wahrscheinlichkeitsverteilung der Oszillatorkoordinate bereits im 
Grundzustand durch die Kopplung geandert wird, und der ungekoppelte 
Oszillator somit keine unmittelbare physikalische Bedeutung hat. Im 
Rahmen des durch die Unbestimmtheitsrelation gegebenen Spielraumes 


® VAN KAMPEN behandelt dieses Problem unter Benutzung eines ,,klassischen 
Analogons™ fiir das Strahlungsfeld (vgl. A, S. 19ff.). Die im folgenden beschriebene 
Methode hat den Vorteil, daB sie sich ohne weiteres auf den Fall héher angeregter 
Zustainde verallgemeinern laBt (vgl. unten §7). 

10 Vgl. z.B. auch Héuter, G.: Z. Physik 152, 546 (1958). 
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wollen wir daher den Anfangszustand durch folgende Forderung an die 
Erwartungswerte der Elektronenkoordinate z fixieren: 


B) <4 koteneartand =0 


" 1 
C) (Z panes ocd ase C2) eiinachcand = M K : 


Es zeigt sich, da8 man A) und B) bereits durch eine Superposition von 
Ein-Quanten-Zustanden exakt erfiillen kann, die auBerdem C) automa- 
tisch erfiillt *. 


Sei | > ein Eigenzustand des Hamilton-Operators (2) mit dem Oszil- 
lator der Koordinate a, im ersten angeregten Zustand und den anderen 
Oszillatoren im Grundzustand. Der Oszillator mit der Koordinate Z’ 
werde mit dem Index 0 bezeichnet, der Grundzustand mit |v). 


Betrachtet man die Superposition 


bP) S Fed evs Gul (31) 
dann ist 


<e| ay | P>t=0 a, Re ros Cy Ves . 


Die Forderung, daB das transversale Feld fiir ¢=0 verschwindet und Z 
den Erwartungswert Z, hat, liefert [vgl. (3) |: 


A 
I eles € COS Ny Fe _ = t= ie eee. 
(32) 
M_yex. tA es (2 Rete Gc 
Aas leper K 


Berechnet man den Erwartungswert von f #2 dr fiir den Zustand (31), 
dann ergibt sich, daB die elektrische Feldenergie ein absolutes Minimum 


hat, wenn 


<o| f p2dt|y> =<v| f p?dtlv (33) 


ist. Man erhalt namlich zunachst durch Einsetzen von (31) 


lo, e) 


<p| if p?dt|y> = - 2 i ae Cn ky cos 


cx * 
Cmon + on lm 4 1 
sin 7, $1N 4, ——~ = +O : 


a a Lt, ae 


™m 


x B) und C) sehen zunachst unvollstandig aus. Da aber die Energie der fiir die 
Superposition benutzten Ein- Quanten-Zustande innerhalb des durch die Unscharfe- 
relation gegebenen Spielraumes liegt, sind A), B) und C) sicher eine verniinftige 
Beschreibung, die zudem mathematisch die einfachste ist. 
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Die Bedingung 6<f £2 dt> =0 liefert (bei unabhangiger Variation von c,, 
und cy) 


DO GK = Cy SION, 
=— sing, >); 


Cn 5 3 
oR m m 
bzw. K Cm SIN 
m Nm 
C= — = Van COS 7), ea » re 
m 
Somit ist ei Rk 
Ce lN Vin COS "In Fea — pp 


wo N ein Normierungsfaktor ist; alle c,, haben also die gleiche Phase. 
Wahlen wir alle Koeffizienten reell, so ist 


is | 2 | glad 
Ca 37 6008 %n | Rn Rok :, 


(34) 
= 3 a 4 : 20 
Lx y2K & 
Die Normierung fiir Loo liefert 
2 205 a 
o= Fa (1== 65) 
Der Ubergang c,-+0 ergibt (neben Z) =0): 
ee a be 1 R? 
a= zoo Vie jem K- a 


deal 3M 1 
. | ery ae 
Durch Einsetzen von (35) in (31) folgt sofort (33). 

Zuerst scheint cy iberhaupt unwichtig zu sein, denn fiir Lo gibt 
es zu den beobachtbaren GréBen keinen Beitrag. Bemerkenswert ist 
aber, daB bei endlichem L der Grenziibergang e—>0 


C0 (m= 1, 2,42) Co—>1 


ergibt. Dab <f(rot a)? dr>,) ein Minimum ist, braucht nicht explizit 
nachgewiesen zu werden, da im Vakuum &? =? gilt*. 
Die Lebensdauer des Oszillators liBt sich sofort ausrechnen. Definiert 


man _ . 
A <2") — <2?» = 2.” ye amanustand > 


* Dieses gilt allerdings nicht in der unmittelbaren Umgebung des Elektrons, wo 
das magnetische Eigenfeld einen Anteil proportional 1/7? hat und die zugehérige 
Energiedichte somit proportional 1/r‘ ist, so da die magnetische Feldenergie fiir 
ein punktférmiges bewegtes Elektron divergiert. Dieser Energieanteil wird jedoch 


nicht ausgestrahlt, er hangt vielmehr mit der elektromagnetischen Masse des Elek- 
trons zusammen. 
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dann folgt aus (11) (dritte Gleichung) 


SSID SIN) Cm Cy, 
2 - ————— 
m1 n=) L Chm ky Vem ky 


Im Limes L—>oe, wird (36) 


A<Z*y W=se * (37) 


A <Z*) (t) = 


-cos(k,, — k,,) t. (36) 


in der Naherung K/x< 1, womit gleichzeitig die Forderung C) erfiillt 
ist. Fir ¢=0 entspricht 4 <Z?) dem Wert fiir den ersten angeregten 
Zustand des Oszillators. Aus (37) ergibt sich die Lebensdauer des Oszil- 
lators zu x/K?, was mit dem klassischen Wert sowie dem aus der Sté- 
rungstheorie gewonnenen tibereinstimmt. 


§ 6. Definition der freien Photonen; 
Zusammenhang zwischen Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren 
fiir das freie und das gekoppelte elektromagnetische Feld; 
nattrliche Linienbreite des Oszillators 
In dem vorangehenden Paragraphen wurde zur Berechnung der 
Lebensdauer eines angeregten Zustandes das zeitliche Abklingen der 
GroBe A<Z?> verwendet. Daraus kénnte man mit Hilfe der Unscharfe- 
relation die Breite der emittierten Spektrallinie errechnen. Will man 
diese dagegen direkt berechnen, muB man sie der Superposition (31) 
entnehmen. 
Fiir die Eigenzustande des Hamilton-Operators (2) kann man in 
iiblicher Weise Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren einfiithren: 


aj (h) = [p,(R) + ika, (A) 
2k 


a, (k) = —+— [p, (A) —i ka, (A)] (38) 
2k 
[o, (R), Op (R’)] = Onn Ones 
wobei der Index 4 die Polarisationsrichtung angibt. Da jedoch die Feld- 


groBen p,(k) und a,(k) gemaB (3) die urspriinglichen Tedchenvariablen XR 
und $8 enthalten, ist es nicht sinnvoll 


a3 (R) | v> (39) 


einen ,,Ein-Photon‘‘-Zustand zu nennen und «j;(k) als Erzeugungs- 
operator eines Photons zu definieren; diese Zustande beschreiben, wie 
VAN KamPEN zeigte, stationdre Streuprozesse (vgl. ,,A“, S. 20). 

In der Stérungsrechnung wiirde man dagegen einen Ein-Photon- 


Zustand durch a (eo) | Q) (40) 
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definieren, wobei |Q> der Grundzustand des wechselwirkungsfreien 
Hamilton-Operators 


Hy =4 (4+ MR) + [ {(4erp)? + (rot a)%} de 


” 


ist, und &} (w) der Erzeugungsoperator fiir ein ,,freies Photon” ist: zer- 
legt man das freie Feld in seine Eigenschwingungen (wiederum Dipol- 


naherung) 
oe pre! 


1 ihe a yee" 
a 4n | Y 2 


mito, L=nx, 2 =1, 2; 3,2.:; so wad 


(41) 


Hraa = gz { (429)? + (cot a)}dr = Yo, (# adit 3) (42) 


n, A 
mit 
a4 (w) = ‘ss [p,(w) + iw, (o)] 
# st ee (43) 
a,(w) = Yao [pi (wm) —t@a,(o)]. 


Aber auch die stérungstheoretische Definition (40) eines Ein-Photon- 
Zustandes ist sicher unbrauchbar, da die Wechselwirkung zwischen Feld 
und Elektron immer vorhanden ist und unter anderem das Eigenfeld 
des Elektrons hervorruft (Massenrenormierung; vgl. z.B. ,,A“ und ,,B“). 
Die verniinftige Definition kann daher nur 


&; (c») | v> (44) 


sein, denn dieser Zustand beschreibt offensichtlich ein ,,freies Photon‘ 
der Energie w + Elektron mit Eigenfeld im Grundzustand und ist 
asymptotisch fiir ¢—> +-oo ein Eigenzustand von H, nicht H,". 

Aus der ersten Gleichung von (14), zusammen mit dem obigen Aus- 
druck fiir a, folgt durch Multiplizieren mit 


ine SIMO», 7 
eae y 


Das heiBt wenn das Lichtquant weit entfernt vom Elektron ist. Genauer 
gesagt mtiBte man also entweder aus den Zustanden (44) durch Superposition ein 
geeignetes Wellenpaket bilden, so daB fiir t— + x die Feldenergie (von der Null- 
punktsenergie abgesehen) vom Elektron und dessen Eigenfeld weit entfernt ist, 
oder den bekannten Kunstgriff des ,,adiabatischen Ein- bzw. Ausschaltens" be- 
nutzen. Vgl. auch Wick, G.: Rev. Mod. Phys. 27, 339 (1955). 
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und raumliche Integration 
[a 


2 =P [ sin (tir =n) sin@,,7 a7. (45) 
Mes 
0 


Cc = ve 

1 
Da ein asymptotischer Ausdruck fiir die Photonenzahl gewiinscht wird, 
muB der Ubergang L—>oo vollzogen werden. Fiir endliches L wird das 
ausgestrahlte Feld am Rande des Hohlraums reflektiert und kommt 


nach einer Zeit 25 an den Ort des Elektrons zuriick*. Die Konvergenz 
des Integrals tiber ry im Falle L>+oo kann durch Einfithrung eines Kon- 


vergenzfaktors e~ *” erzwungen werden, wobei nach der Integration e—>0 
geht’. Dann wird (45) 


é(w) = 2 Lim 4 PR) f et sin [kr —n(h)] sinwr dr dk, (46) 
0 0 


und in ahnlicher Weise 
§(0) =— 2 Lim f a(t) A [ e-*’sin[kr —n(k)]sinwrdrdk. (47) 
JU e—> 4 
0 0 


Die Integration iiber 7 ergibt das Resultat 


Lim | e °’sin{ky —y]sinwrdr 

e—>0 . (48) 
vse cos 7 (R) sin 9 (R) 1 1 siny (k) 
eit hier spat bie ny, el rer Bega 


Aus (43), zusammen mit (46), (47) und (38) erhalt man (im Heisen- 
berg-Bild) 


yt i 27. r 1 . cos 7 (R) 
dito.) == | Flin | ae |see—o) “> 4 | 
0 
L SIN Ge): eilRH Os pets sin y () x (49) 


2 e+t(k—ow)? 2 k+o@ 
x [(& +e) «3 (R, 0) e*! — (k —@) e~**' x, (hk, 0) dk. 


Fiir t+ -_co dndert sich die Phase des Integranden sehr schnell, und 
daher kommt ein Beitrag zu dem Integral (49) nur aus einer Umgebung 


cs Weal, Gynclel) aes won O27, 

12 Die Rechtfertigung dieses Verfahrens beruht auf der Tatsache, da$ man im 
Grenzfall L oo die Integration iiber k zuerst ausfiihren sollte. Wenn man das tut, 
erhalt man ein Resultat, das mit 1/y abfallt, und deshalb konvergiert das Integral 
iiber y. Vgl. z.B. Scuirr, L.I.: Quantum Mechanics, 2. Aufl., S. 207. New York- 
Toronto-London: McGraw-Hill Book Company, Inc. 1955. 
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der Singularitat an der Stelle k=. Deshalb darf man fir sin 7/(f) den 
Wert sin j(w) einsetzen und den Faktor vor das Integral ziehen. 


Asymptotisch gilt daher fiir + +00 


a3 (w, t) =icosy(w) e'?! a; (w, 0) + 


foe) 


ae : 0) 
i sinyn(w) 7: (k—@)(R+@) 1+ ikt (5 
a mM 2 Le | e2@ + (k —o)? on thy Oy ar ae: 
Das endgiiltige Resultat lautet * 
ay (w, t) =1e'7 eat (w,0) fir t+>+too. (51) 
Also ist fiir + +o, 
ej Oa (cw, t) = 0; &, (00, 0). (52) 


Das bedeutet, daB man asymptotisch die Frequenzverteilung des elektro- 
magnetischen Feldes, welches sich aus einer beliebigen Superposition 
von Eigenzusténden des vollstandigen Hamilton-Operators H ergibt, 
direkt von den Koeffizienten dieser Superposition ablesen kann. 


Bemerkenswert ist, daB bei der Definition 


é5(K) = | 


5 


ite -iJMK z| (53) 


fiir einen Erzeugungsoperator der Oszillatorquanten (P; und Z sind die 
z-Komponenten des Elektronen-Impulses bzw. des Ortsvektors) (31), 
mit den Koeffizienten (35), nicht genau mit «7 (A) |v» iibereinstimmt **. 
Die Abweichung ist aber sehr klein, so da8 man innerhalb des oben dis- 
kutierten Spielraums bei der Definition des Anfangszustandes diesen 
auch durch «7 (K) |v> definieren kénnte. 

Der Beziehung (52) entnimmt man auch sofort, daB eine Simultan- 
ausstrahlung mehrerer Quanten*** beim Ubergang des Oszillators vom 
ersten angeregten Niveau in den Grundzustand in der Dipolnaherung 
nicht auftritt. Der Zustand des Gesamtsystems ist nach (31) mit (35) 
eine Superposition von Ein-Quanten-Zustanden und wird asymptotisch 

* Dieses Resultat folgt intuitiv auch aus einem Vergleich der Entwicklungen (11) 
und (41). 

** Man erhalt 


e,2) “a s ap > 
ote PES 3 SIN, M K J re , 
[rong | wore \2 BOS lo Re 
w=1 


wobei sin 7, nur in der Umgebung ’,,~ K wesentlich von Null verschieden ist 
(nattirliche Linienbreite!). 

*** Dieser Prozeb ist nicht mit sukzessiver Emission mehrer Lichtquanten zu 
verwechseln; die hier betrachteten Lichtquanten bilden keine Spektrallinien, sondern 
in den durch den Energiesatz gegebenen Grenzen ein kontinuierliches Spektrum. 
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nach (52) eine Superposition von Ein-Photon-Zustinden. Die F requenz- 
verteilung /(@) dw (natiirliche Linienbreite) der emittierten Spektral- 
linie ergibt sich nach dem obigen Resultat unmittelbar aus 


{(w) dw =|c(w)|?- * dw 
zu 
rk 2x Kew 
/(@) do tle (w? — K?)2 + w®] da 
(vgl. auch ,,A“‘, S. 21). 


Auch die Stérungstheorie liefert (in der Dipolnaherung) keine Drei- 
Quanten-Uberginge fiir den Oszillator, und die geradzahligen Uberginge 
sind sowieso verboten wegen der Auswahlregel An = +1. 


§ 7. Zerfall des N“" angeregten Zustandes 
Mit Hilfe des Resultates von §5 kann man auch die Zerfalle der 
hdheren Zustande beschreiben. Sei |N, 7, ..., 27> ein N-Quantenzustand 
des Systems. Seien Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren o%,,, &%,, 
definiert durch (38). Beschrankt man sich auf das eindimensionale 
Problem, dann fallt der Index 4 weg. Dann gilt wie iiblich 


On, |, M1,-+ +5 My> =|N+1 |N +41, Mp, M1,-+-, My> 


54 
ting |, ts «+» Yixd = Te > On, 0, |N—1, Mm, .--,%j_1, Mita, +++) Mn>> oe) 
a 


Die Zustandsvektoren sind folgendermaBen normiert: 


, OMN 
CN, 5 +0 %y| 0, %4,---; 4) = a > ee CE (55) 
= 


Hier bedeutet >) die Summe iiber die V! Permutationen der gestrichenen 
Indizes. a 
Aus (38) folgt fiir die Operatorenprodukte: 


a ow 2Gy, by A = Oy (oy) 
n om 2k, (56) 
+ + 
Ce a (On a On) (a, = on) : 
2 VF kn 
Geht man von der Superposition 
ey Sadia nce nee PN tas acs No, (57) 
m% nN 
aus, mit 
nN 
Cn, menles nN = ig Cry 
NE=Ny 
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und c,, von (35), dann sind dieselben Bedingungen fiir das Feld erfillt 
wie im Falle des ersten angeregten Zustandes™*. 


Nach einer Umrechnung ergibt sich 


K? 
Aa = (58) 


Man sieht also, daB beim Oszillator die Lebensdauer, und deswegen die 
Linienbreite, von der Anregung des Oszillators unabhangig ist}’. 


Ich danke Herrn Professor Dr. H. STEINWEDEL recht herzlich fiir die Anregung 
zu dieser Arbeit sowie fiir viele wertvolle Diskussionen und Hinweise. Herrn Dr. 
P. Mésius und Herrn G. HASSELBERG danke ich vielmais fiir ihre Mithilfe bei der 
Beseitigung der auffalligsten Anglizismen im Text. 


* Aus (57) ergibt sich, da8 alle Quanten innerhalb der natiirlichen Linienbreite 
die gleiche Frequenz k = K haben. Das zeigt, daB es sich nicht um eine eigentliche 
mehrfache Quanten-Ausstrahlung des direkten Ubergangs von Nte® angeregten 
zum Grundzustand handelt, sondern um eine sukzessive Ausstrahlung der N 
Quanten beim jeweiligen Ubergang in das nachsttiefere Niveau. 

13'Vgl. WEISSKOPF, V., u. E. WIGNER: Z. Physik 65, 18 (1930). 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Miinchen 


Die thermodynamischen Funktionen des Supraleiters 
Von 
BERNHARD MUHLSCHLEGEL 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 23. Marz 1959) 
The paper gives a simplified treatment of the thermodynamics of the Bardeen- 
Cooper-Schrieffer-theory. It is shown, that all functions can be represented with 
the help of a function a(x) and its derivatives. Newly calculated tables of thermo- 
dynamical functions are given. 
I. Einleitung 

Die Theorie der Supraleitung von BARDEEN, COOPER und SCHRIEF- 
FER? liefert eine Reihe von Beziehungen, aus denen der Temperatur- 
verlauf der Freien Energie, der spezifischen Warme, des kritischen 
Magnetfeldes usw. berechnet werden kann. Diese thermodynamischen 
GréBen hangen eng mit der fiir die BCS-Theorie charakteristischen 
Energieliicke ¢; zusammen, die ihrerseits bereits experimentell nach- 
gewiesen worden ist”. Da sich eine einfache Temperaturabhangigkeit 
nur in der Nahe des Sprungpunktes 7; und des absoluten Nullpunktes 
ergibt, ist man darauf angewiesen, die interessierenden Funktionen 
numerisch zu berechnen. Neben einer sehr einfachen Darstellung der 
Thermodynamik, die sich auf eine zweckmaBig gewahlte Funktion auf- 
baut, werden in der vorliegenden Arbeit hinreichend genau tabulierte 
Werte der thermodynamischen Funktionen mitgeteilt. Dadurch lassen 
sich einige zum Teil ungenaue Ergebnisse bei BCS korrigieren. 

Folgerungen aus der BCS-Theorie werden fiir gewohnlich unter der 
Annahme schwacher Kopplung gezogen. Dies bedeutet, daB das Ver- 
haltnis von Sprung- zu Debye-Temperatur: « = 7;/9 als sehr klein an- 
genommen wird. Wir diskutieren die Abweichungen vom Theorem der 
iibereinstimmenden Zustande, die von «? herriihren. Sie sind gering- 
fiigig; so wird die Beziehung zwischen der Energieliicke ¢) und der 
Sprungtemperatur nur um den Faktor 1 +3? modifiziert. 


II. Freie Energie und Entropie 
Wir wiederholen im folgenden kurz den fiir die Thermodynamik 
wesentlichen Teil der BCS-Theorie und beziehen uns dabei zum Teil auf 
die Ergebnisse einer friitheren Arbeit®. 
1 BARDEEN, J., L.N. Cooper u. J.R. SCHRIEFFER: Phys. Rev. 108, 1175 (1957). 
2 Bronpi, M.A., A.T. FoRRESTER, M.P. GARFUNKEL u. C.B. SATTERTHWAITE: 


Rev. Mod. Phys. 30, 1109 (1958). 
3 Koppr, H., u. B. MturtscHLrecEL: Z. Physik 151, 613 (1958). 
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Befindet sich der Supraleiter in Kontakt mit einem Thermostaten 
der Temperatur 7, so ist sein quantenmechanischer Zustand ein Ge- 
misch, das durch den kanonischen Operator 


W — e~?(\H-£N) (1) 


beschrieben wird. Hist der BCS-Hamilton-Operator, N der Teilchenzahl- 
operator, ¢ die Fermi-Energie und t=1/kT. Die Freie Energie lautet 
dann bekanntlich 


= — + log (Spur W). (2) 


Es lat sich beweisen?, daB man einen Nadherungswert der Freien 
Energie (den wir wieder F nennen und der nicht tiefer als der exakte 
Wert liegen kann) im Sinne des Ritzschen Verfahrens erhalt, wenn man 
den Ausdruck 


B= (H—6M en +—> {flog i+ (1— A) log (1—A)}} 
k 
(3) 
Vey 


F : 2 
(HEN), = del! — [1 — 2f] cosa) — =, (> [4 —2f] sin) 


hinsichtlich der unabhangigen Variablen «(k) und /(&) zum Minimum 
macht*. ist die Bardeensche Wechselwirkungskonstante, 2 das 
Normierungsvolumen, ¢ steht fiir Einteilchenenergie minus Fermi- 
Energie. Die Summe im Wechselwirkungsterm lauft iiber alle Aus- 
breitungsvektoren k, die in der Schale |¢|<@ um die Oberflache der 
Fermi-Kugel liegen. 


Das Ergebnis der Variation nach « ist 


@ —1 e<—ho 
: BS ya A kas &€ cove og 
sina=1—-,, cOSe—=  — fiir |e] <ho (4) 
0) 1 e>ho, 
wobei 
, ho 
3) \ E 
an = " 2 | (1—2f)sinade, (5) 
5 oO 


‘ sp yh on (Rk 
* Der Zusammenhang mit der entsprechenden Variableu bei BCS ist nt=sin “ : 


om se ee 
Bocorjusov4* nennt uw=cos , v= sin 


4 Bocorjupov, N.N., V.V. Tormacnev u. D.V. SutrKxov: Engl. Ubersetzung 
in Fortschr. Phys. 6, 605 (1958). 
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gesetzt und der Ubergang von der Summe im k-Raum zum Integral 
liber ¢ vollzogen wurde (Dy ist die Eigenwertdichte an der Fermi-Grenze 
fir 2=1). Die Variation von (3) nach f liefert 


Se |e] <ho 


=F (7) 


ey Jel > ho. 


Setzt man (4) und (7) in (5) ein, so resultiert als Bestimmungsgleichung 
fiir ¢, 


GD, = i fo- eo ® 


Diese Beziehung diskutieren wir im nachsten Abschnitt. 


Die Verteilungsfunktion f beschreibt Fermi-Anregungen mit den Energie- 
stufen E. Diese Anregungen bestimmen den Mittelwert des Teilchenanzahlopera- 
tors n(k) = et (k) e(k): 


1—f ée<— ho 
Spurn W 1 ( 
ee es AF eee oe h 
«n> Spur W og f [1 — 2f] z) |el<ho 
ib e>ho. 


Im Falle e7= 0 ist das die Fermi-Verteilung des freien Elektronengases. / gibt fiir 
é< 0 die Lécherverteilung, fiir ¢ >0 die Elektronenverteilung an. 

Fiir die Freie Energie f, abziiglich der Nullpunktsenergie des freien 
Fermi-Gases, erhalten wir aus (3) bis (7) (alle GréBen sind im folgenden 
immer auf die Volumeneinheit bezogen): 


0 
=--D a af) de— >, fy —2Dy | ede+ 
ies ae —hw (9) 
+ 720 f fflogf + (1 —f) log (1 —A)} de. 
ho 


Der letzte Term ist gerade — 7S, so daB sich mit (7) fiir die Entropie 


hw 

S=2kDo{t [Efde— flog (1 —f ade} (10) 
—hw —hw 

ergibt. (9) kann noch weiter umgeformt werden. Die ersten beiden 

Glieder stellen die Innere Energie U =F +7 dar. Wird unter dem 

ersten Integral ¢%—e%. zu e? addiert und (6), (8) benutzt, so folgt 


io ho 
U=Do|2 [ Bide— a f pac ‘a | fae feast (oye) (1 


—hw —lhw ho —ho 
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Die beiden letzten Integrale in (11) lassen sich in der Form 


holep 


24 f yee — 4 than a (Mepis (SP 


0 


schreiben. Unter der Annahme e7<fm, auf die wir im nachsten Ab- 
schnitt zuriickkommen, erhalten wir 


how iw 
U=Dyl2 fEtde—e [Ede 4a}. (12) 


—hw —hew 


Zusammen mit (9), (10) wird dann die Freie Energie 


a 2 ( fhe ‘| 
‘5 


Fir T =0 ergibt sich hieraus 
F(0) =—Dye/2, 


hw 


t [ 08 (1 Hae}. (13) 


—hw 


und das ist gerade die Absenkung des von BCS berechneten Grundzu- 
standes gegeniiber dem des freien Fermi-Gases. 


III. Energieliicke 


Die Energieliicke ¢; mu8 mit wachsender Temperatur 7 monoton 
abfallen. Das ist nach Gl. (8) unmittelbar klar; denn 1 — 2/ nimmt ab, 
und der konstante Wert des Integrals kann nur dadurch aufrechterhalten 
werden, daB E entsprechend kleiner wird. Bei JT =0 hat die Energie- 
liicke ihren maximalen Wert ¢), am Sprungpunkt 7 = /7> ist sie auf 
Null abgesunken. 


Die Bezeichnung ,,Energieliicke’ ergibt sich aus dem Umstand, da8 alle Er- 
wartungswerte der Energie, die man mit Eigenfunktionen vom BCS-Typ zu an- 
geregten Zustanden bilden kann, durch den Betrag 2¢) vom Grundzustand W des 
Systems getrennt sind. 


Es mag auf den ersten Blick merkwiirdig erscheinen, daB diese GréBe tempe- 
raturabhangig wird und bei T= 7. ganz verschwindet; das Energiespektrum eines 
quantenmechanischen Systems hat ja tiberhaupt nichts mit der Temperatur zu tun! 
Hierzu ist zu bemerken, daB sich die GréBe er, T>0 keineswegs auf den Minimal- 
abstand der angeregten Zustande vom Grundzustand Wy bezieht. Dieser Abstand 
bleibt nach wie vor 2¢& (vgl. Fig. 1). Es lat sich jedoch — wie frither ausgefiihrt 
wurde® — die Lage eines angeregten Zustandes, der nur Einzelanregungen enthalt 
[die 4 (k), my (—) sind nicht beide zugleich gleich Eins] unabhangig von den 
anderen Zustanden nach dem Ritzschen Verfahren bestimmen, Die so berechnete 
Energie ist 


W =e EB (m4 (A) + 2) (—A)) + A+, 
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wobei jetzt a Vi 


0 ALAS 
0 oO iia, = ny) sin & 
k 
von der Besetzungszahl m,, | abhangt und im Vergleich zu ¢) um so kleiner ist, 
je mehr Einzelanregungen der ins Auge gefaBte Zustand enthalt. AW, ist die 
Differenz W,— WW. Paaranregungen, die sich auf den betrachteten Zustand auf- 
bauen, liegen um mindestens 2@, tiber W. 
Zu einer bestimmten Temperatur T gibt es immer eine Termgruppe im Energie- 
spektrum, die den Hauptbeitrag zur Zustandssumme liefert. Die zu dieser Term- 
gruppe gehoérenden, stark entarteten 


Zustande W mit Einzelanregungen, 
sowie die sich darauf aufbauenden 
Paaranregungen sind durch ein mitt- 


leres es charakterisiert, das e7 genannt 


veal, sp Ng ES RS ae ral = a es ee an Se 
Bei T =0 geht (8) in 26, 
ho ~ 
WW, 
VyD5 2 Vee + xD 
—hw 


liber und hat die Lésung 


ho 
Gps eS ociocit (45) 
Sin (a) 
Y)Do 
Subtrahiert man (8) von (14), oe 
so wird W, 
holep how Fig. 1. Termschema fiir Wellenfunktionen vom BCS- 
du if Typ. Die diskreten Terme entsprechen Zustanden mit 
jer dé (16) Einzelanregungen. Schraffiert ist das sich auf diesen 
V 1+ u2 E aufbauende Kontinuum der Paaranregungen 
w/e, —hw 


Mit BCS betrachten wir den Fall schwacher Kopplung (()D)< 1), was 
Ep<&)<ho bedeutet. Aus (16) folgt dann 


—log fF = ee: (17) 


Beim Ubergang von (16) zu (17) macht man auf der linken Seite der 


ho 


f kT = : 

Gleichung einen Fehler ~(<2y rechts dagegen"~——e *?. Wir 
diskutieren die hiervon herrithrenden Abweichungen in Abschnitt VII. 
Auf sehr einfache Weise laBt sich ein Zusammenhang zwischen & 
und der Sprungtemperatur angeben. Wir setzen zu diesem Zweck die 


Identitat 
face ay (te) 
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in (17) ein und erhalten 


— log * = Ky(rex) + f E(t —e-**)de. (18) 
+) 
0 
K, = modifizierte Hankel-Funktion. Das Integral rechts ist als Funk- 
tion von te, regular und hat bei e- =O den Wert 
r 4 —e-* ade © lox 

| 1+e * 83° 

0 
Dagegen gilt asymptotisch fiir kleimes Argument 


Ky (ter) = — log [z T er] 


y =e° =1,781 ..., C Eulersche Konstante. Aus (18) folgt sofort die fiir 
die BCS-Theorie fundamentale Relation 


oy gee ae 
ae eee WEF (19) 


Wegen (15) ist die Sprungtemperatur 7, proportional zu w (Isotopen- 
effekt). 


IV. Eindringtiefe und paramagnetische Suszeptibilitat 
Wie BCS gezeigt haben, gilt fiir die Londonsche Konstante A 


(mo) 
A ‘ Re 
1— =t| fi—f)de, <A,=A fir T=0. (20) 
—hw 
Die Londonsche Eindringtiefe ist durch (A/A))? =A/Ay gegeben. In der 


Naherung freier Elektronen wird 


| 4-1 4. ze 1 e% 
Z OFS sae 0 as / = = ae 
ne“ / mcm 


Das Verhaltnis der paramagnetischen Suszeptibilitat im supra- 
leitenden Zustand zu der im Normalzustand ergibt sich zu 


ho 


Xa ibs de, (21) 


ist also identisch mit 1 — Ao . 


Der Beweis von (21) lauft ahnlich wie beim freien Fermi-Gas: Ist ein homogenes 
Magnetfeld # eingeschaltet, so lautet die Freie Energie 


5 1 » 
Fy =— log (Spure—?(H—< N—# M)) F 
Uj 


Yabei is 
Dabei ist M= Dn, an 


pa 
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der Operator des magnetischen Momentes, n, bzw. n_ sind die Anzahloperatoren 
fiir Spin + bzw. Spin J. 


Zur naherungsweisen Berechnung von Fy kann man genau wie oben im Fall 
H# = 0 vorgehen, so daB sich Fy als Minimum von 


0 = CH -—CN) 3 — HKLM) gt 
1 
++ > {f+log f, + (1 —f,) log (1 — fy) + flog f_ + (1 —f-) log (1 —f.)}: 


<M) 4.43 = Mo >. (fe —f) 
k 


beziiglich der unabhangigen Variablen «, /, und f_ ergibt. Da im ersten Term nur die 
Kombination /, + f. vorkommt, liefert die Variation nach « wieder Gl. (4). Dagegen 
folgt aus 6$/0f,= 0%~/0f- =0 


/ 1 
_ = : 
— grt ee) 7 1 


Bei schwachem Feld kénnen wir linear in # rechnen und erhalten, von der Summe 
zum Integral tibergehend: 


4H = fyDy f (fr —f_)de= 2D uot ffi—fide#. 


Dies ist aber identisch mit (21), wenn man die normale Suszeptibilitat y,, = 2D)? 
einsetzt. 

Wir erwahnen, daB (21) im Sinne des Zweifliissigkeiten-Modells den 
Bruchteil der normalleitenden Elektronen angibt®-®. Die Formel (21) 
gibt die paramagnetische Suszeptibilitat, wie sie aus der BCS-Theorie 
folgt. Messungen des ,,Knight shift’ am Quecksilber von Retr‘? 
scheinen indirekt darauf zu deuten, daB der Temperaturverlauf von 
x/z, bei TO nicht von der BCS-Theorie erklart werden kann. 


V. Zuriickfiihrung der thermodynamischen Gréfen 
auf eine einzige Funktion 
Ebenso wie bei der Bestimmungsgleichung (17) fiir die Energieliicke 


kénnen die Integrale, welche die Freie Energie (13) und die Entropie (10) 
festlegen, bis oo erstreckt werden. Der entstehende Fehler ist von der 
1 
GréBenordnung e *, « 2s Mit (6) und einer partiellen Integration 
@ 


laBt sich die Entropie (10) leicht auf die Form 


I 


genes 2D \ cenit [ fae—2e [tog (1 — as} (22) 


5 BARDEEN, J.: Phys. Rev. Letters 1, 399 (1958). 
6 CHALATNIKOY, I.M., u. A.A. ABRrxosov: Adv. Physics 8, 45 (1959). 
? Retr, F.: Phys. Rev. 106, 208 (1957). 
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bringen. Wir sehen, daB sich somit alle thermodynamisch interessieren- 
den GréBen darstellen lassen durch 


frost de, f fae. fit-fde. 


Die Integrale hangen wegen — log (4 —f) = tf; i0 =tf(4—f) eng 


miteinander zusammen, so daB es nahe liegt, sie auf eine einzige Funktion 
zuriickzufiihren. Da die ersten zwei Integrale bei er—>0 logarithmisch 
singular werden, diese Singularitat sich aber natiirlich bei den thermo- 
dynamischen Funktionen wieder herausheben muB, ist es zweckmaBig, 
die genannte Funktion gleich so zu definieren, da die Singularitat aus 
ihr eliminiert ist. 


Wir nennen voriibergehend 


Seen = 
Aiea | log (1 —f) de 
Mit der Substitution u = a und 
eT be 
ie berg (23) 
wird (azar) 
A(x) =—2 flog (t+e-a"F#) du; AQ) =—+. 
wo. 3 
Die Ableitung ist ie 
Aa) ae tf ao 


sie hat, wie wir in Abschnitt III festgestellt haben, fiir x +0 die Singu- 
laritat —log y x. Dem entspricht — x (log y x — 4) bei 4. 


Die gesuchte, fiir x0 regulaére Funktion ist also 


a(x) =— : | tog (1 female te) dy + x (log y Vx - a id (24) 
see \ < 3 


Sie ist so eingerichtet, daB 
a(0) =2@' (0) =0. (25a) 


Dagegen wird + 
a’ (0) = 30 (3) = 1,052. (25 b) 


Wir setzen t= 7/7, und erhalten mit Hilfe von (24) fiir (17): 


— log = = — log y |x + a’(x) 
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oder wegen (19) —logt =a’ (x). (26) 
Es sei bemerkt, da8 man an dieser Stelle aus dem asymptotischen Verhalten 


Eo rt : 
——— = — gewinnen kann, 


a’(x) logy x bei x-+0o erneut die Relation (10): 7 ae 
c Me 


wobei der Grenziibergang jetzt T—0 ist. 


Gl. (26) definiert « als Funktion der reduzierten Temperatur ¢. Mit 
(23) erhalt man dann fiir die Energieliicke 


ng wea (27) 


&€ 


Die thermodynamischen Funktionen macht man zweckmafigerweise 
mit Hilfe der spezifischen Warme im Normalzustand bei T = T. 


Cer) 222 DT 


3 


dimensionslos. Dann folgt aus (13), (22) und (24) 


F 1 , 
ap = — EP it +3 ea’ — al}, (28a) 
2 = tlt +3(xa’—a)— 3 ah. (28b) 
Die Freie Energie im Normalzustand ist F/C,,T. = — $2, so daB das 
kritische Magnetfeld durch 
Fiz dl aes oe 7,0 
ei mee Oe (29) 


gegeben ist. Die spezifische Warme im supraleitenden Zustand erhalt 
man mit C =i aus (28b): 


ee Ht + oor $3 (40' a) — a at (30) 
Dabei wurde ue 
Mae Tt have 

benutzt, was aus (26) folgt. 
Wie man sich leicht durch zweimalige Differentiation von (24) iiber- 
zeugt, ergibt sich fiir die Londonsche Konstante, bzw. die paramagneti- 


sche Suszeptibilitat aus Abschnitt IV: 


A x ” 
\ 9 Pe 2 aie (34) 
A Xn 


Der Temperaturverlauf von (27) bis (34) ist in der Tabelle angegeben. 
Die numerische Berechnung stiitzt sich auf die Reihenentwicklung 


a(x) =2 (= +2n—2)nt +2), Viol, 55 Dace: (32) 


UZ 
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Tabelle. Tempevaturabhdngigheit von Energieliicke, Entropie, Freier Energie, kriti- 
schem Magnetfeld, Eindvingtiefe und spezifischer Warme im supraleitenden Zustand. 
Es ist = T/T,, C,,: spezifische Warme im Normalzustand bei t= 1. Mit ¢—0 geht 
die Freie Energie gegen — 2 y? = — 0,2364, das kritische Magnetfeld verhalt sich 


wie 0,2364 —#/2 


EE 


t 


eplen 


S/Cn 


—F/CnT¢ 


| H442CpT- | 


1—A,/Ar 


C/Cn 


a 


1,00 
0,98 
0,96 
0,94 
0,92 
0,90 
0,88 
0,86 
0,84 
0,82 
0,80 
0,78 
0,76 
0,74 
0,72 
0,70 
0,68 
0,66 
0,64 
0,62 
0,60 
0,58 
0,56 
0,54 
0,52 
0,50 
0,48 
0,46 
0,44 
0,42 
0,40 
0,38 
0,36 
0,34 
0,32 
0,30 
0,28 
0,26 
0,24 
0,22 
0,20 
O,18 
0,16 
0,14 


0,0000 
0,2436 
0,3416 
0,4148 
0,4749 
0,5263 
0,5715 
0,6117 
0,6480 
0,6810 
0,7110 
0,7386 
0,7640 
0,7874 
0,8089 
0,8288 
0,8471 
0,8640 
0,8796 
0,8939 
0,9070 
0,9190 
0,9299 
0,9399 
0,9488 
0,9569 
0,9641 
0,9704 
0,9760 
0,9809 
0,9850 
0,9885 
0,9915 
0,9938 
0,9957 
0,9971 
0,9982 
0,9989 
0,9994 
0,9997 
0,9999 
1,0000 
41,0000 
41,0000 


41,0000 
0,9519 
0,9048 
0,8587 
0,8136 
0,7694 
0,7263 
0,6842 
0,6432 
0,6032 
0,5643 
0,5266 
0,4900 
0,4546 
0,4203 
0,3873 
0,3554 
0,3249 
0,2956 
0,2676 
0,2410 
OL2HSz 
0,1918 
0,1693 
0,1482 
0,1285 
0,1103 
0,0937 
0,0784 
0,0646 
0,0524 
0,0416 
0,0322 
0,0243 
0,0177 
0,0124 
0,0082 
0,0051 
0,0030 
0,0016 
0,0007 
0,0003 
0,0001 
0,0000 


0,5000 
0,4805 
0,4619 
0,4443 
0,4276 
0.4117 
0,3968 
0,3827 
0,3694 
0,3569 
0,3453 
0,3344 
0,3242 
0,3148 
0,3060 
0,2979 
0,2905 
0,2837 
0,2775 


0,2486 
0,2462 
0,2442 
0,2425 
0,2410 
0,2399 
0,2389 
0,23 
0523 
0,23 
0,2369 
0,2367 
0,2366 
0,2365 
0,2365 
0,2364 
0,2364 
0,2364 
0,2364 


82 
76 
72 


0,0000 
0,0003 
0,00114 
0,0025 
0,0044 
0,0067 
0,0096 
0,0129 
0,0166 
0,0207 
0,0253 
0,0302 
0,0354 
0,0410 
0,0468 
0,0529 
0,0593 
0,0659 
0,0727 
0,0797 
0,0868 
0,0940 
0,1014 
0,1087 
0,1162 
0,1236 
0,1310 
0,1384 
0,1457 
0,1528 
0,1599 
0,1667 
0,1734 
0,1798 
0,1860 
0,1919 
0,1975 
0,2028 
0,2077 
0,2123 
0,2164 
0,2202 
0,2236 
0,2266 


1,0000 
0,9601 
0,9206 
0,8814 
0,8425 
0,8041 
0,7660 
0,7283 
0,6911 
0,6544 
0,6182 
0,5826 
0,5475 
0,5131 
0,4793 
0,4463 
0,4140 
0,3825 


2S 
bo un 
eZ) 


() 


(=) 
bo ww Ww YW 
ono} 
MmAinWwh — 
OW = 


xo} 


Smo 
ee) 


oO 
No 

5) 
ie) 


0,1660 
0,1442 
0,1239 
0,1055 
0,0878 
0,0721 
0,0580 
0,0456 
0,0348 
0,0257 
0,0182 
0,0123 
0,0078 
0,0046 
0,0024 
0,00114 
0,0005 
0,0001 
0,0000 


2,4261 
2,3314 
2,2378 
2,1454 
2,0541 
1,9639 
1,8750 
1,7874 
1,7010 
1,6159 
41,5324 
1,4498 
1,3689 
1,2894 
1240S 
1,4352 
1,0605 
0,9874 
0,9162 
0,8467 
0,7792 
0,7136 
0,6501 
0,5888 
0,5298 
0,4731 
0,4190 
0,3675 
0,3188 
0,2731 
0,2305 
0,1913 
O;F555 
0,1233 
0,0950 
0,0706 
0,0502 
0,0338 
0,0212 
0,0121 
0,0061 
0,0027 
0,0009 
0,0002 
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Gliedweises Differenzieren gibt entsprechende Reihen fiir die Ablei- 
tungen a’ (x) und a’’ (x). 


(32) laBt sich verschiedenartig beweisen, wobei man am besten von a’ (x) 
ausgeht. Man kann z.B. die Entwicklung 


1 2s 
e+ 4 =;-)- ——-, mis 4e Se 5... 
( i 5 Pt wn 135) 


einsetzen. Ein anderer Weg ist die Entwicklung nach modifizierten Hankel-Funk- 


tionen: 


co 
lee) 


i log (1 + e id oe *) du = 2x ~ (—yrH K, (vy 2 x) (32’) 


»=0 


und Benutzung bekannter Umformungen von Hankel-Funktionsreihen§. 


Fiir | ¥|<1 wird a(x) durch die Potenzreihe 


a=—4>() ye (1 —2-@-2)) C(2n = 1) 


dargestellt, wobei € die Riemannsche Zetafunktion bedeutet. 


Die Reihe (32) und die entsprechenden Reihen fiir a’(*) und a’ (x) sind sehr 
langsam konvergent. Sie lassen sich jedoch numerisch auswerten, indem man die 
Summen bis 7 = 7, (75> 4%) erstreckt und den Rest in Potenzreihen von x entwickelt. 
Auf diese Weise wurden a, a’ und a” mit einem absoluten Fehler, der unter 10-6 lag, 
berechnet. Die Auflésung von (26) schlieBlich geschah nach der Newtonschen 
Interpolationsmethode mit einer Genauigkeit von 6 %/7¥<10~°, so daB die in der 
Tabelle auf vier Stellen aufgerundeten Werte absolut genau sind. 


VI. Verhalten bei T=T, und T= 0 


In der Nahe des Sprungpunktes, d.h. fiir kleines x, erhalt man aus 
(26) in linearer Naherung 


pS p =a" (0) x (33) 


und daraus fiir die Energieliicke nach (27) 


= ee (34 
€0 c 


Eb folgt 2 it Hilfe von cs AOL OR Richest (s. unten, H 
enso folgt aus (29) mi 1 Gone an ees 
ist das kritische Magnetfeld bei ¢ =0): 

ge ie At), (35) 


tel ‘Ya’ (0) 


8 Macnus, W., u. F. OBERHETTINGER: Formeln und Satze fiir die speziellen 
Funktionen der mathematischen Physik, S.62. Berlin-Géttingen-Heidelberg: 
Springer 1948. 
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(25), (30) liefert den Sprung der spezifischen Warme bei T = Z- 
LS pate enlistees (36a) 


In linearer Naherung wird* 


Cc 


C — 2,43 — 4,76 (1-1). (36b) 


Nach dem Casimir-Gorter-Modell lauten die entsprechenden Entwick- 


lungen am Sprungpunkt bekanntlich 
S221 at; = 391 5. 


Hy Cy 


In der Nahe des absoluten Nullpunktes, d.h. fiir x oo bekommt man 
das asymptotische Verhalten am einfachsten aus der Entwicklung nach 
modifizierten Hankel-Funktionen**. Wird (32’) in (24) eingesetzt (Ent- 
sprechendes fiir a’ und a”), so folgt zunachst allgemein 


pla 5 = 2 >) (—)"!* Ko(v rez) 
S=4kDytey >’ (—)'*? Kv t ez) 


F=— 2Dier >. (—)’*? Ky (yt ez) — 7 Dé (37) 
A : v e . 
149 = Ea t07 Y(t Ky 189); 
 — 1 Fees if 
Wegen 
/22 = 
k,, (2) =| eee si su 


brauchen wir in (37) bei t—>ce jeweils nur das erste Glied mitzunehmen 
und bekommen 


= ey oe \2y¢ ent — 4 — 4,89 2°5 eb W6/t 
0 
> ad 6 e—alyt aa 1,78 4-95 e71,76/ 
C,, A4 2yt 
; / 8 
iA V2yte—7t —3_ — 0,89 25 e278 _ 9.23.64 aS 
Cy T, 27" 4y2 j 
r ZA; mud” bbe: any — 3,33 4-9 e-L76/t 
A Xn 2yt j 


* Zur Bestimmung des Anstiegs braucht man hier neben a’ (0) noch a’”’ (0) = — 
(93/64) €(5), was aus der Potenzreihenentwicklung (vgl. S. 323) folgt. 

** Eine solche Entwicklung wird auch von ABRIKOsov und CHALATNIKOW ® 
benutzt. 
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ah: F(o 3 : ; ; , 
Dabei ist a = x» Wie es sein muB, die Energieabsenkung 
AE = — } Doe (in Einheiten C, T) gegeniiber dem freien Fermi-Gas. 


Das asymptotische Verhalten der spezifischen Warme findet man leicht 
aus 


Cc Ss Sane )2 
C= Gy t par aya {tA}. 9) 


Diese Beziehung folgt aus (25), (28b), (30) und (31), sie gilt im ganzen 
Bereich 0<¢<1. Im Falle ¢+0 bleibt von (39) nur noch 


c 3 120 en~lvt : 
= 4—A,JA} = : — 3.45 4-15 2-1, 76/¢ 
Gy yt { ol } y (2y 1/8 3 , 5 é (40) 


brig *. 

Wir weisen darauf hin, daB die Formeln dieses Abschnittes eine unab- 
hangige Kontrolle der numerischen Berechnung fiir TT und T =0 
gestatten. 


VII. Abweichungen durch Beriicksichtigung von « = ate 


Im vorangehenden wurde, wie bei BCS, die Annahme gemacht, daB 


—o_bzw. Tne 4 ist, daB also die Sprungtemperatur viel niedriger 
hw ho P 8 P 8 


liegt als eine durch kO =hqw definierte charakteristische Gittertempe- 
ratur O**. Eine Folge hiervon ist die fiir alle Supraleiter gleiche Tem- 
peraturabhangigkeit der thermodynamischen GrédBen (27) bis (31) 
[Theorem der iibereinstimmenden Zustande]. 

Wir wollen abschlieBend untersuchen, wie das Theorem der iiberein- 
stimmenden Zustainde verletzt wird, wenn man im Rahmen des BCS- 
Modells etwas genauer rechnet. In Abschnitt III wurden Vernach- 
lassigungen verschiedener GréBenordnung gemacht | ~~? auf der linken, 

1 


~ae ®# auf der rechten Seite von Gl. (41) |. Beriicksichtigt man «= 7,/0 
in der Weise, daB zwar «? noch mitgenommen wird, dagegen nicht mehr 
1 


atunde +, so ist (17) durch 


eee haa, an) 
0 


zu ersetzen. Der Korrekturterm wird sich nur fiir ¢;—>0, d.h. in der 
Nahe des Sprungpunktes auswirken. Wie in Abschnitt III finden wir 


* Die entsprechende Formel (3.54) bei BCS? hat Interpolationscharakter und ist 


nicht durch den Ubergang TO zu gewinnen. 
xk @ wird von der GréBenordnung der Debye-Temperatur sein. 
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die Beziehung zwischen ¢, und der Sprungtemperatur durch den Grenz- 


: : os : : V5 oe) 
iibergang ¢,->0. Die rechte Seite von (41) verhalt sich wie — log” a , 
so daB ; 
('y&6.\) a ee 
log (= aT) “ ee) 
oder 


Pras eel eta ea 
Das Verhaltnis von Energieliicke zu k T, wird hiernach um 310a?% ver- 
groBert. Die Proportionalitat 7,~@ (Isotopeneffekt) bleibt bestehen. 
Die VergréBerung der Energieliicke steht im Widerspruch zu den neuesten 
Messungen von BronpI und GARFUNKEL®, nach denen fiir Aluminium 
&9/k T, =1,62 sein sollte. 


Mit (41) und (42) erhalten wir an Stelle von (26) und (33): 
—logt + a?n*2% =a'(x), (43a) 
1 —t =(a’’ (0) — 2a?) x; t—>1. (43 b) 


Letzteres hat zur Folge, daB in (34) und (36a) a’ (0) durch a” (0) — 27a? 
zu ersetzen ist. So wird der Sprung der spezifischen Warme 


CoG 1 sd BB (44) 
GC 2 a’’ (0) -- m2 a? 1 — 9,40? 


gegentiber dem alten Wert vergréBert, was zwar nicht im Widerspruch 
zu den meisten Experimenten steht, aber als Korrektur doch zu gering- 
fiigig ist, wenn man fiir O die Debye-Temperatur des Metalls einsetzt. 


Noch an einer anderen Stelle haben wir die friiheren Ergebnisse zu 
korrigieren: Beim Ubergang von (11) zu (12) gibt es ebenfalls ein zu «2 
proportionales Glied. Dieses modifiziert die Freie Energie (28a): 

F 1 ; ' 
CParts t {143 (wa —a)— 


“Ww Cc 


- 7 97 {2 x ’ (45) 


oo o>) 


Auf das kritische Magnetfeld wirkt sich (45) in der Weise aus, daB fiir 
x—>O gilt 


H 2 9 ” 1 9 
(Fe) any? {a (0) — a Te ah x2, 
zusammen mit (43b) folgt 


re ed eee ea ee ( Ql (4 
me +L eth Ut t) =1,74{4 +8,2023(1—2). (46) 


9 Bronpti, M.A., u. M.P. GARFUNKEL: Phys. Rev. Letters 2, 143 (1959). 
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Der Anstieg des kritischen Magnetfeldes in der Nahe der Sprungtempe- 
ratur vergréBert sich also gegeniiber vorher um 820%2%. Diese Ver- 
_ groBerung bewegt sich zwar auf den Casimir-Gorterschen Wert 2 zu, 
jedoch ist der Effekt wie bei der spezifischen Warme zu gering. Nach 
Decker, MAPoTHER und SHaw”, die die Abhangigkeit von T,/9, (0,= 
Debye-Temperatur fiir T+0) untersuchten, sollte sich die H,/H,-Kurve 
mit wachsendem T/@, von unten der Casimir-Gorter-Parabel nahern. 
_Fiir Blei (7/9, =0,075) liegt die H,/H,-Kurve sogar iiber 1 — 7. 
Wir koénnen abschlieBend feststellen, daB das Gesetz der tiberein- 
_stimmenden Zustande bereits von der BCS-Theorie nicht streng befolgt 
wird. Jedoch reichen die Abweichungen nicht aus, um die neuen Experi- 
mente zu erklaren. 


| 


Herrn Professor H. Kopre danke ich herzlich fiir die Anregung zu dieser Arbeit, 
| sowie fiir zahlreiche Ratschlage und Diskussionen. Herr Professor L. BrerMann 
ene mir freundlicherweise die Benutzung der elektronischen Rechen- 
- maschine G2 des Max-Planck-Instituts fiir Physik und Astrophysik in Miinchen. 
' Besonders dankbar bin ich Fraulein Dr. E. Trerrtz fir Anleitung und Hilfe beim 
_ Ausfithren des Rechenprogramms. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Humboldt-Universitat zu Berlin und dem 
Bereich Elektrischer Durchschlag des Physikalisch-Technischen Instituts der DAW 
zu Berlin 


Optische Absorption von CdS-Einkristallen 
an der Grundgitterabsorptionskante 
Von 
K.W. BOER und H. GUTJAHR 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 14. Februar 1959) 


Es wird gezeigt, daB beim CdS die optische Absorption an der Kante der Grund- 
gitterabsorption durch indirekte Band-Band-Ubergange unter Beteiligung von 
Schallquanten bestimmt wird. Bei Zimmertemperatur sind beide Absorptions- 
zweige, sowohl unter Absorption als auch unter Emission eines Schallquantes nach- 
weisbar. Die charakteristische Schallquantenenergie wird angegeben. 


1. Einleitung 

Das Absorptionsspektrum fester Kérper im Bereich der Absorptions- 
kante gibt AufschluB iiber den Mechanismus der Anregungsvorgange 
von Elektronen. Von besonderem Interesse ist die Frage nach dem 
Mechanismus der Grundgitteranregung. Um einen Beitrag zur Klarung 
dieser Frage am CdS zu leisten, soll in der vorliegenden Arbeit die opti- 
sche Absorption dicht an der Absorptionskante genauer untersucht 
werden. 

2. MeBanordnung 

Die Kristalle wurden in einem evakuierten Rezipienten (p< 10° Torr) 
in den Strahlengang zwischen einem Zeiss-Spiegelmonochromator und 
einer PreBler-Photozelle gebracht. Als Lichtquelle diente eine Metall- 
fadenlampe (12 V 50 W), deren Konstanz durch Betrieb mit einem 
Akkumulator gewahrleistet und mit einer zweiten Photozelle kontrol- 
liert wurde. Die automatische Registrierung erfolgte nach Verstarkung 
des Vakuumphotozellenstromes mit einem Clamann & Grahnert-Meb- 
verstaérker (Grenzempfindlichkeit 107% Amp) mit einer in der voran- 
gegangenen Arbeit! beschriebenen Registriereinrichtung. 


3. Messung und Diskussion der optischen Absorption 
an der Absorptionskante 


Das Durchlassigkeitsspektrum wurde bei Zimmertemperatur (20° C) 
und bei der Temperatur der fliissigen Luft (— 183° C) aufgenommen. Es 


1 Boer, K.W., u. H. Gutyaur: Z. Physik 152, 203 (1958). 
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zeigte sich ein monotoner, wendepunktsfreier Verlauf der Absorption * 
an der Absorptionskante (Fig. 1). Dabei ist das Absorptionsspektrum 
im polarisierten Licht bei der Polarisationsrichtung senkrecht zur 
c-Achse um 0,015 eV gegeniiber dem entsprechenden Spektrum bei der 
Polarisationsrichtung parallel zur c-Achse nach langen Wellenlangen 
verschoben. Diese Verschiebung bleibt innerhalb der Fehlergrenze im 
untersuchten Temperaturbereich unabhangig von der Temperatur. 

Da die verwandten Kristalle einen besonders hohen Reinheitsgrad 
aufwiesen®, kann der gemessene Verlauf der Absorption im Bereich 
oberhalb 10'cm™ als Grundgittereffekt gedeutet werden. 

Es liegt nahe, indirekte Ubergdnge fiir den Verlauf der Absorption an 
der Absorptionskante verantwortlich zu machen. MOGLICH wies in einer 
Bemerkung* darauf hin, daB solche indirekten Ubergange bei Verstim- 
mung des Ausbreitungsvektors durch SchallquantenstoB zu erwarten 
sind. Inzwischen ist eine Reihe von theoretischen Untersuchungen iiber 
diese indirekten Ubergange erschienen*’. 

Nach diesen Uberlegungen sollte sich der Verlauf der Absorptions- 
konstante K in anisotropen Kristallen in der Form 


KN ~hy—E (4) 


darstellen lassen, wobei N =2 oder 2/3 fiir direkte und N =1/2 fir 
indirekte Band-Band-Ubergange ist. Untersuchungen des Verlaufs der 
Absorption unter diesem Aspekt wurden bisher fiir Ge’, Se§, SiC® und 
PbS” mitgeteilt. Die Ergebnisse zeigen in diesen Fallen deutlich, daB 
der Verlauf der Absorption durch indirekte Ubergange bestimmt wird. 

Tragt man nadmlich die Wurzel der gemessenen Absorptionskonstante 
liber hy auf, so erhalt man in diesem Diagramm Geradenstiicke, wie sie 


* Die Absorptionskonstante AK wurde aus der gemessenen Durchlassigkeit da- 
durch erhalten, da8 im untersuchten Wellenlangenbereich ein wellenlangenunab- 
hangiger Reflexionsanteil? abgezogen wurde. Die GrédBe des Reflexionsanteils 
wurde aus der Durchlassigkeit bei A= 550 my entnommen. Hier kann bei den 
sehr reinen diinnen Kristallen die Absorption gegen die Reflexion vernachlassigt 
werden. 

2 Die Fehler, die durch Vernachlassigung der von M. BALKANSKI u. R.D. Wat- 
DRON [Phys. Rev. 112, 123 (1958) ] gemessenen Abhangigkeit der Reflexion von der 
Wellenlange gemacht werden, betragen weniger als 5%. 

3 Borer, K.W., u. K. ZimMERMANN: Mber. dtsch. Akad. Wiss. (im Druck). 

4 Mocticu, F.: Arbeitstagung Festkérperphys., II 94 (1954). Leipzig: Johann 
Ambrosius Barth 1955. 

5 BARDEEN, J., F.J. Blatt u. L.H.Hati: Phys. Rev. 95, 559 (1954). — Photo- 
conductivity-Conference Atl. City 1954, S. 146. Verl. John Wiley, New York 1956. 

6 MACFARLANE, G.G., u. V. RopEerTS: Phys. Rev. 97, 1714 (1955). 

7 DRESSELHAUS, G.: Phys. Rev. 105, 135 (1957). 

8 CHOYKE, W. J., u. L. Patrick: Phys. Rev. 108, 25 (1957). 

9 CHoYKE, W.J., u. L. Patrick: Phys. Rev. 105, 1724 (1957). 

10 Scanton, W.W.: Phys. Rev. 109, 47 (1958). 
Dips 
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fiir indirekte Band-Band-Ubergange gefordert werden. Die von uns am 
CdS gemessene Absorption zeigt ebenfalls dieses charakteristische Ver- 
halten. In Fig. 4 ist dies deutlich fiir senkrecht und parallel zur c-Achse 
polarisiertes Licht bei Zimmertemperatur und der Temperatur der 


fliissigen Luft zu erkennen. é 
Es laBt sich zeigen®-8, daB bei indirekten Ubergangen dieAbsorption 


im angegebenen Diagramm unter giinstigen Umstanden (z.B. bei hoher 
Reinheit des Kristalls) durch zwei Geradenstiicke dargestellt werden 


20 


OS 


Fig. 1. Spektraler Verlauf der Absorption fiir senkrecht (Kurve J 

und 3) und parallel (Kurve 2 und 4) zur c-Achse des CdS 

polarisiertes Licht. MeBtemperatur 20° C flir Kurve J und 2 und 
—183° C fiir Kurve 3 und 4. Kristalldicke d=47 y 


kann, wobei ein Geraden- 
stiick geringer Neigung bei 
kleiner Absorption einer 
optischen Anregung unter 
Absorption vonSchallquan- 
ten und ein Geradenstiick 
starkerer Neigung bei héhe- 
ren <Absorptionen einer 
optischen Anregung unter 
gleichzeitiger Emission von 
Schallquanten entspricht. 

Der Einsatzpunkt der 
Lichtabsorption unter Ab- 
sorption eines Schallquan- 
tes und der Einsatzpunkt 
der Lichtabsorption unter 
Emission eines Schall- 
quantes werden bestimmt 
durch 8 


hy,—E+kO=0 Q) 
hy,—E.— k@ =30.)* 33 


Hierdurch laBt sich der kiirzeste Abstand zwischen Leitungs- und Va- 
lenzband unter Beriicksichtigung der angegebenen indirekten Ubergange 


gemaB 


am hy, + hr, 


(3) 


sowie die charakteristische Energie der beteiligten Schallquanten gemaB 


bestimmen. 


2O a. ee 
2 


(4) 


Das Verhaltnis der Neigungen beider Geradenstiicke geniigt fiir 
indirekte Uberginge®.8 der Beziehung: 


ae tg 4 = en Old, 


eT 4° (5) 
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Ein Einsetzen der nach (4) aus dem Experiment entnommenen Werte 
von @ in Gl. (5) liefert fiir das Verhaltnis der Neigungen beider Geraden- 
stiicke den experimentell gefundenen Wert. Dies kann als Bestatigung 
der Existenz indirekter Uberginge am CdS gewertet werden. 

Die fiir verschiedene reine Kristalle erhaltenen Werte von EF, 0, kO 
und qg bei Zimmertemperatur sind in der Tabelle zusammengefaBt: 


Tabelle 


RO [eV] 


tc 


0,423 | 0,462 | 0,430 | 0,452 
0,415 | 0,456 | 0,423 | 0,465 
0,445 | 0,446 | 0,448 | 0,466 
0,433 | 0,470 | 0,420 | 0,455 
0,417 | 0,450 | 0,431 | 0,470 


3,389 12,375 
2,386, /1\a:374 
2,387 | 2,372 
> 388 12.375 
PI o yaw \ Prey Ae, 


0,0213 0,02 
0,0217 | 0,0193 
0,0203 | 0,0192 
0,0219 | 0,0198 
0,0212, 0,0190 


mn BOD & 


Bei der Temperatur der fliissigen Luft verschwindet der Ast der 
optischen Anregung unter Absorption eines Schallquantes infolge der 
abnehmenden Konzentration entsprechender Schallquanten unter dem 
Anteil der Stértermanregung (vgl. Fig. 1). Unter der Annahme, daB sich 
die charakteristische Energie der Schallquanten mit der Temperatur 
nicht andert, laBt sich gemaB Gl. (5) die Lage des zu erwartenden Astes 
in Fig. 1 einzeichnen (gestrichelt). 

Dann 1a8t sich auch der kiirzeste energetische Abstand des Leitungs- 
bandes vom Valenzband unter Beriicksichtigung indirekter Ubergainge 
bei der Temperatur der fliissigen Luft angeben. 

Bei der Untersuchung der Temperaturabhangigkeit der Absorptionskante 
(vgl. z.B.#) ergaben sich bislang infolge der temperaturabhangigen Neigung der 
Kante Schwierigkeiten bei der Bestimmung ihrer Lage. Es scheint sinnvoll, hierftir 
den nach der oben angegebenen Methode bestimmbaren Wert von F zu verwenden. 

Der aus den beschriebenen Absorptionsmessungen entnommene Wert 
der charakteristischen Energie fiir Schallquanten kO liegt nach Ab- 
schatzungen von E. GuTSCHE aus mechanischen und elektrischen GréBen 
an der kurzwelligen Grenze der akustischen Gitterschwingungen. 


Fiir anregende Diskussionen danken wir Herrn Dipl.-Phys. E. GUTSCHE. 


* dper ist aus dem experimentell bestimmten © nach Gl. (5) berechnet. 
11 SerweErt, R.: Ann, Phys. 6, 241 (1949). 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Géttingen 


Der Einflu8 der Umklapp-Prozesse 
auf den elektrischen Widerstand der Metalle 
bei tiefen Temperaturen* 


Von 
HANS PFENNIG 
Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. Marz 1959) 
Blochs integral equation is solved under the assumption of a rigidly displaced elec- 
tron distribution and thermal equilibrium of the lattice yielding the following 
results: If the Fermi surface E(f)=¢ periodically repeated in f-space consists of 
closed separate parts which are very near to each other (distance g*), then transi- 
tions between two neighbouring surfaces (Umklapp-processes) give especially at 
rather low temperatures a large contribution to the electrical resistance. In simple 
cases the temperature dependence is given by Qyp ~ Polynomial (T/O*) e~?*/7. 
Calculations were performed for alkali metals taking into account their anisotropic 
elastic behaviour. It was found that the contribution of the Umklapp-processes 


could be as high as 100 times that of the normal-processes. The agreement between 
theory and experiment is satisfactory excepting Li. 


1. Einleitung 


Die Ursache des elektrischen Widerstandes (0) der Metalle ist die 
Wechselwirkung zwischen den thermisch (7) angeregten Gitterwellen 
und den Leitungselektronen. Die dadurch bewirkten Ubergange zwischen 
den Elektronenzustanden zerfallen bei geschlossenen Fermi-Grenz- 
energie-Flachen in zwei Klassen, Normal- (NP) und Umklapp-Prozesse 
(UP). Im allgemeinen beriicksichtigt man der Einfachheit halber nur 
die NP und gelangt unter geeigneten Voraussetzungen iiber die Elek- 
tronenstruktur und die elastischen Eigenschaften des Metalls zu der 
bekannten Interpolationsformel von BLocH-GRUNEISEN? oder deren 
Verallgemeinerungen (so z.B.%) fiir oyp(T). 

In der vorliegenden Arbeit soll der additive Beitrag opp (7) unter- 
sucht werden, und zwar unter den folgenden Voraussetzungen: a) Es 
sel 1 < Debye-Temperatur 0. b) Die im Wellenzahlraum periodisch 
wiederholten Fermi-Grenzenergie-Flachen der Leitungselektronen seien 
zwar geschlossen, kommen aber einander sehr nahe. c) Das Gitter des 
Metalls besitze kubische Symmetrie. 

ie IDS 

1 PEIERLS, R.E.: Ann. Physik (V) 12, 154 (1932). 

2 Biocu, F.: Z. Physik 52, 555 (1929); 59, 208 (1930). 

3 Supek, I.: Z. Physik 111, 125 (1941). 
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Die Voraussetzungen a) und b) lassen fiir gyp (7) Ergebnisse erwarten, 
die auch qualitativ von denen fiir oyp(7) verschieden sind. Der Bereich 
mittlerer Temperaturen TSO kann hier auBer Betracht bleiben, da 
dort fiir geschlossene Fermi-Grenzenergie-Flachen das Verhaltnis 
up (T)/onp (T) bereits abgeschatzt ist (zuerst 4) und im iibrigen bekann- 
terweise @xp und oyp beide ~T sind. 


2. Die Elektronen im Gitter und die Blochsche Integralgleichung 


Die zum Leitungsband gehérenden Zustande eines Elektrons im ruhenden 
Gitter sind durch den Wellenzahlvektor f eindeutig gekennzeichnet, sie lauten 


y(t) = GP aay(r) e'F (1) 


Die gitterperiodische Funktion w,(r) sei in der Elementarzelle 2, und demzufolge 
w,(rt) in dem Grundgebiet 2 =G?Q, auf 1 normiert. 


Die thermische Anregung (und die quantenmechanische Nullpunktsbewegung) 
der Ionen fiihrt zu einem Stdrterm in der potentiellen Energie eines herausgegriffenen 
Elektrons: 

: = OV 
Veg =V (t;--- 8 -..) — V(t; -.- HR...) w >" (~~, 
n 


om" oe RIN (2) 
(KR = Gleichgewichtslage des Ions Nr. n). Das zugehérige Verschiebungsfeld 
a" = K" — Hn (3) 


1aBt sich in der harmonischen Naherung nach ebenen fortschreitenden Wellen q, s 
(s=1, 2, 3) als Eigenschwingungen des Gitters zerlegen. 

Die Wellenzahlvektoren f und gq sind nur festgelegt mod(22 gq), wobei g ein 
Vektor mit ganzzahligen Komponenten in bezug auf das reziproke Gitter ist. Bis 
auf einige, dann ausdriicklich betonte Ausnahmen werden ausschlieBlich diejenigen 
der untereinander gleichwertigen Wellenzahlvektoren benutzt, deren Absolut- 
betrag am kleinsten ist. Diese Verabredung reduziert die Wellenzahlvektoren auf 
einen Fundamentalbereich, der mit der 1. Brillouin-Zone identisch ist. 

Ein Elektron kann infolge seiner durch Vg, vermittelten Wechselwirkung mit 
dem schwingenden Gitter — durch StéBe — unter Vernichtung oder Erzeugung 
eines Gitterquants (Phonons) aus dem Zustand f in den Zustand f’ iibergehen. Die 
Wahrscheinlichkeit dafiir je Zeiteinheit lautet: 


Ulbced hres FLD D Persessaal stl iol Seats “ 


q s=1 


x {Ns (q) 6 (E (f) 9 — ho, (q)) + (Ns (—q)+1) 6(E(f) —E (f) +h, (q))}. 
(M = Masse eines Ions). Die )) erstreckt sich iiber die 1. Brillouin-Zone, wahrend 


q 
die © alle reziproken Gitterpunkte durchlauft. Die Kronecker-Symbole driicken 


8 . . oa 
Auswahlregeln fiir die Wellenzahlvektoren aus. Es ist tiblich, bei g = 0 von Normal- 
Prozessen, bei g=+ 0 von Umklapp-Prozessen zu sprechen. 


4 BARDEEN, J.: Phys. Rev. 52, 688 (1937). 
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In Gl. (4) ist das Matrixelement zunachst in voller Allgemeimheit beibehalten: 
/ + + iqR" / ee 
PICS IED = | ve () (es(0 haga? (sae) ” g(t) Gr. (5) 
2 


N,(q) ist die mittlere Besetzungszahl des Phonenenzustandes q, s, da das Gitter im 
thermischen Gleichgewicht angenommen wird, also die Bose-Einstein-Verteilungs- 
funktion (N,(q) = N,(— q)). 

Die folgenden Ausfithrungen dieses Abschnittes sind nur in dem MaBe 
neu, wie vereinfachende Annahmen tiber den Verlauf von E£ (f) und w,(q) 
vermieden und die UP voll beriicksichtigt werden. 

Die unter dem EinfluB des von auBen angelegten elektrischen Feldes & 
und der StéBe mit dem Gitter stationére mittlere Besetzungszahl (ab- 
gesehen vom Elektronenspin) f(f) des Zustandes f unterliegt einer 
Stationaritatsbedingung, die sich fiir hinreichend schwache € zur Bloch- 
schen Integralgleichung (vgl. auch zur Bezeichnungsweise, °, S. 193 und 
300ff.) linearisieren laBt: 


/ dé (fy \ ‘0 
o(G, SESE) oe — {8} =0. (6) 


Dabei ist ®(f) mit der Fermi-Dirac-Verteilungsfunktion /,(E(f)) ver- 
kniipft durch 


— f,(E(f)) — | ho 7 
f(t) =fo(E() — PH (Z2), ne (7) 
der lineare Integraloperator L ist wie folgt erklart: 
Q ' 2 
L{G} = [gir WEP) (EB (H) (1—-H(E)I EH —EK)PY (8) 
1.B.Z. 

(Elektronenladung =~—e). Nach dem Vorbild von M. KouHLer® lésen 

wir Gl. (6) durch ein Variationsverfahren. Der spezielle Ansatz 
© (f) =— e(v(8),G)pz (8a) 

__ grad E (f) 

ae (8b) 


mit der noch verfiigbaren, funabhangigen Relaxationszeit t entspricht 
einer starren Verschiebung der Elektronenverteilung im f-Raum gegen- 
iiber ihrer Lage im thermischen Gleichgewicht und vereinfacht das 
Variationsproblem zu einem gewéhnlichen Extremalproblem mit der 
Lésung: 


: =| hi (v?/| grad E ]) aS) f doe L{v, a3 ¥. (9) 
1.B.Z.7= 


E()=¢ 


° Witson, A.H.: Theory of Metals. Cambridge: Cambridge University Press 
1953. 
6 KouLerR, M.: Z. Physik 125, 679 (1949). 
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Aus dieser Gleichung folgt nach einfacher Rechnung in Verbindung mit 
den Gln. (4) und (8), da nur in dem in der Umgebung der Fermi-Grenz- 
energie-Flache E(f)=¢€ mit f, d-h. q+22q schnell veranderlichen 
Faktor f)(E(t)) [4 —f.(E())] zwischen den Flachen E(f) =const und 
E(t) tho, ( a =const unterschieden zu werden braucht: 


oe 5 vp [f\ce+ q +22 gq) C2 ||? — aX 


Si Bez 
(fo [ fo(E(t) +hes(q)) . fhosla)| , fo(E() — he (q)) (10a) 
x ( aot fy (E ve at kT } hth eetB(D) > 
x 6(E (f+ q+22 9) —E(f)) (v(#), v(£) —v(£+q+22q)) dt dq, 
wobei nt ee - _9 
Ante | anos (11) 


Man kann noch einen Schritt weitergehen und die unanschaulichen 
Volumenintegrale tiber d?£ und d%q auf Oberflachenintegrale zuriick- 
fihren, die Diracsche 6-Funktion 6(E (f+ q +224) —E(f)) und die ihr 
an der Flache E(f) =¢ ahnliche Funktion 0f,/0E bieten die Handhabe 
dazu: 


is Aon 
OES, S22 M kT 


\Eeg 2 BCID! —_ 
{J (exp {ho (q)/k T}— 1) (1 — exp {— hw, (q)/k Tt) x (10b) 


(v (f), v (f) — v(f+ q + 27Q)) | 
| grad E (f+ q + 27g)||gradE (f)| ES gtange 4 St. 


x 


Dabei ist 


Hes pag oar ft me 


id oe (1 exp uy bie 


(vgl. §, S. 687) beachtet worden. Die Bezeichnungsweise in Gl. (40b) ist 
wohl klar: von dem Punkt f aus, der selbst auf der Flache E (f) =¢ liegt, 
tastet q-+2z gq diese ab. 


(12) 


3. Der Einflu8 der Umklapp-Prozesse allein 


Die beiden folgenden Abschnitte versuchen, die Frage nach der 
GréBe und Temperaturabhangigkeit von gyp in verschiedener, aber 
einander erganzender Weise zu beantworten. In diesem Abschnitt 
werden fiir gyp bereits charakteristische Ergebnisse gewonnen unter den 
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folgenden Annahmen, die denen bei der einfachsten Behandlung? der NP 
bei tiefen Temperaturen weitgehend analog sind: 

a) Das elastische Verhalten des Gitters wird nur grob schematisch 
erfaBt, d.h. die Unterschiede zwischen den Polarisationsrichtungen 
s=1, 2,3 bleiben unbeachtet, fiir die Frequenz w gelte 


o=cq (13) 
mit der — richtungsunabhangigen — Schallgeschwindigkeit c. 
b) Da die Matrixelemente in Gl. (5) sowohl fiir NP wie fiir UP bei 
t’ = mod (2a q) verschwinden, sind sie fiir kleine q im Sinne einer 
Potenzreihenentwicklung linear in q (oder jedenfalls dessen Komponen- 
ten). Die Absolutquadrate der Matrixelemente sollen daher durch 
ty 


§ C2 g2* (14) 


angenahert werden. Die 
Wechselwirkungskonstante 
C, deren GréBenordnung 
bei einigen eV liegen wird, 
sel tiberdies vom Ausgangs- 
zustand f unabhangig und 
fiir NP und UP dieselbe. 

c) Bei hinreichend tiefen 


Temperaturen im Sinne der 
durch 


TSe<e Wis 


Fig. 1. Die Fermi-Grenzenergie-Flache im Modellfall A. 


a = Gitterkonstante kRO* — Ac g* (16) 


etwas scharfer gefaBten Voraussetzungen a) und b) von S. 332 liefern 
den weitaus gréBten Beitrag zu oyp diejenigen UP, die (s. Fig. 2) aus 
der Umgebung von F in die von G fiihren, die also den kleinsten Abstand 
q* zwischen zwei benachbarten Flachen EF (f) =¢ gerade iiberbriicken **. 
In den Gl. (40) darf daher tiber | q| bis co integriert werden, ferner sind 
etwa von H ausgehende UP zu vernachliassigen, wenn die Kriimmung 
der Flache EF (f) =¢ stark genug ist. 

Um einen ersten Uberblick zu gewinnen, sei das Gitter als kubisch- 
primitiv angenommen, die Flache E (f) =€ sei ein Wiirfel (Modellfall A, 
s. Fig. 4), fir den 


| grad E (f)| =|gradE(€+ q +27 g)| (17) 


* Der Faktor 4/9 geht auf die Bezeichnungsweise bei? zuriick. 
** An dieser Stelle ist der kiirzeren Sprechweise halber also von der auf S. 333 


getroffenen Vereinbarung tiber die Reduzierung der Wellenzahlvektoren f abge- 
wichen, 
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gelte. Fir die UP erhalt man dann: 


(v(t), vf) —vt+q+27—) _ 2 g 
[grad E(f)||grad (f+ q-+27g)| n° (18) 
Aus dem Dreieck ABC folgt (BC =s) 
ds 
s Sie q (19) 
und damit das Flachenelement 
qS4 1 tang = SESdp =qdqdg. (20) 
Einsetzen in Gl. (10b) liefert zunachst: 
~ 4 1 RT \3 ~ (@* \ 
T)=2A 667 2 ay 
our (7) eae alee Ge) a(S], (21a) 
te DICE WA a 
A=—— 2 
fe 82M (22) 
[oe] 
A BY 
ve Seg >! 
ie - [sae (232) 
x 
ergibt ausgerechnet (°, S. 336 und 7) 
co 1 
mien | i! 
= - way hi" 0 nas ls Pao e 23b 
2, yl 12 pu! ( 3 ) 
Wenn diese Reihe nach dem Glied y= 1 abgebrochen wird, bleibt der so begangene 
relative Fehler 
l 
~ : 1! * iH 
(fue) -e = arm) | Jes a (24) 
wie eine leichte Abschatzung (*) zeigt. 
Soweit 
(exp {O*/T}—1)+*<1 (25) 


gilt, ist also die Temperaturabhangigkeit von gyp einfach zu iibersehen: 


pn (24) 


3 
- 4 1 
eur(T) =2A ou 4 ct |2(q" eer 


=a (er) 


Als erstes Ergebnis ist festzuhalten, da8 neben den fast selbstverstand- 
lichen Ausdruck exp { — 9*/T} als Faktor ein Polynom tritt, in dem wegen 
der mit yw’ anwachsenden Koeffizienten auch die héheren Potenzen 
(T/O*)“ nicht vernachlassigt werden diirfen fiir Werte von @*/T, die 
durchaus noch die Ungleichung (25) erfiillen. 


7a Prennic, H.: Anhange der Diss. Géttingen 1959. 
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Wie bekannt, gilt * Tepe T<O. (26) 


Die Verkniipfung der Gl. (21b) und (26) liefert sogleich ein zweites Er- 


gebnis: In dem durch Gl. (25) gegebenen Temperaturbereich erreicht 
das Verhiltnis gyp/oxp einen Maximalwert, und zwar im vorliegenden 
Modellfall A bei (O*/T) = 4,25. 

In dem allgemeineren Modellfall B (s. Fig. 2) wird die Flache E(f)=€ in den 
Punkten durch Kugelschalen angenahert, in denen sie am ndchsten an die Ober- 
flache der 1. Brillouin-Zone herantritt. Dieses Vorgehen ist jedenfalls dann gerecht- 
fertigt, wenn in diesen Punkten aus Symmetriegriinden alle Normalschnitte der 


Fig. 2. Die Fermi-Grenzenergie-Flache im Modellfall B. g* = FG 


Flache E (f) =¢ dieselbe Kriimmung aufweisen. Dies ist z. B. der Fall beim kubisch- 
primitiven Gitter im DurchstoBpunkt der Wiirfelkante und im kubisch-flachen- 
zentrierten Gitter im DurchstoBpunkt der Raumdiagonale durch die Flache E (f) =€. 
Der Fig. 2 ist sofort zu entnehmen: 
a) cos-Satz im Dreieck BCD 


R 
ats gi ang = Engh qdqdp 


oa (27a) 
g = Azimut um BE als Achse; g’=CE. 
b) cos-Satz im Dreieck A BC 
: R(R+q’ 
GeS\ ae me dq’ d® 
(2R + q*) (27b) 
® = Azimut um 4 B als Achse. 
c) Wenn Gl. (17) auch hier ibernommen wird, gilt 
(v(t), v(t) — v(E-+ q + 22g) R? — (AC, BD 
1 G)). (A CBD) (28) 


| grad E (f)|| grad E(f + q + 27Q)| h2R2 


Der spharische cos-Satz fiihrt cos (AC, BD) auf cos (<4 C B) and cos (<< D BC) 
zurtick, Integration ergibt: 
22 
[ (v(t), v(E) —v(E+q+22% g)) 
| grad E(f)||grad E(E+ q + 27q)| “? 
(29) 


he 4R2 (R mn q’)2 


2% {1 [(2R + q*)? + R° a (R +q’)?] [R2+ (R ae q’)2 et eT} 
* Gl. (26) 1aBt sich unmittelbar auch im Fall des Fermi-Wiirfels pace: 


wenn nur seine Ecken und Kanten in geeigneter Weise abgerundet sind, was an- 
genommen sei. 
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Einsetzen der Ausdriicke (27) und (29) in Gl. (140b) liefert: 


ert 4 2m R® (q* gl 
TNS DW: Wes Abe age dees 
LE ra Sint 2R+q* he 
[(2R + 9%) — R8— (K+ q/)*) (RF (R49) T \b as (neg! 
RRQ’? ae eAtes 


x f [fe 
(hc q*/kT) 


(Co ema ace caer cr 


Wenn in Gl. (30a) die { } nach Potenzen von qg’/R und q*/R entwickelt und wenn 
ferner, wiederum unter der Voraussetzung (25), in Gl. (23b) nur der Term » = 1 mit- 
genommen wird, folgt 


~ 4 220 RR? (q*)* 1 2 St 
eup(T) = 24-6: 3 Ce 2R + g* ake 2 24500 — (S >) 2ane—2 Asq x} + 


(30a) 


4 (q*\? Taare bas, 
wr (5) ea TER 
wobei 1 lim 
1! ) cer} 
y ={ ae Bie (34) 
mt (}-+m—t)t Mas Ttes) s! ya ¥ 


Wie aus dieser Gleichung zu entnehmen ist, beginnen in dem Aus- 
druck (30b) die Terme ~(g*/R) mit (7/O*)? und die Terme ~(q*/R)? 
mit (7/O*)’, vor allem aber beginnt das ganze Polynom nicht wie in 
Gl. (21b) mit einem konstanten, sondern einem in(7/O*) linearen Term. 
Dieses (dritte) Ergebnis ist sicher das allgemeinere, denn es ist die Folge der 
bei endlicher mittlerer Kriimmung (1/2) stets erforderlichen Integration 
iiber g’. Der Grenziibergang (1/R)—>0 von den Gln. (30) zu den Gln. (21) 
lieBe sich ohne weiteres durchfiihren, wenn bei den Integrationen tiber ¢ 
und q’ die oberen Grenzen beriicksichtigt worden waren. Dies ist aber 
in Gl. (30) in Ubereinstimmung mit dem unter c) auf S. 336 Gesagten 
nicht geschehen, die Naherung (30b) ist also um so besser gerechtfertigt, 
je kleiner bei festem (und hinreichend kleinem) (g*/g* R) und je kleiner 
le ist: 

Schon nach einem Blick auf die Fig. 1 und 2 ist zu vermuten, dab 
unter sonst gleichen Bedingungen gyp mit wachsender mittlerer Kriim- 
mung (1/R) abnimmt, und zwar aus zwei Griinden: 

a) g 2g". 

b) Die Normalen auf der Flache £ (f) =¢ in den Punkten C und D 
schlieBen einen Winkel <+ 2 ein. 

Dieser Sachverhalt (viertens) auBert sich in Gl. (30b) einmal in dem mit 
wachsendem (1/R) abnehmenden Faktor (2% R2(2R +q*)), zum ande- 
ren im negativen Vorzeichen des (g*/R) proportionalen Terms in der [ ]. 
Die mittlere Kriimmung der Flache £ (f) =¢ wirkt sich also auf oyp und 
Onp in entgegengesetzter Weise aus, denn @np nimmt ja, wie bekannt?, 


mit (1/R) zu. 
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In der Naherung der Gl. (30b) kann 7j,,, nur von (q*/R) abhangen. 
Bei beliebigem, aber festem T wird mit zunehmendem (9*/R) der Haupt- 
beitrag zu oyp immer mehr aus der unmittelbaren Umgebung des Punk- 
tes F (s. Fig. 2) stammen, es ist deshalb zu erwarten, dab" i wile 
wachsendem (g*/R) abnimmt. Die Rechnung bestatigt dieses Ergebnis: 
Trax =O*|2,37 fir (q*/R) =0,05; Tax =O*/2,62 fiir (g*/R) =0,25. 

Zur GroBe von @yp/onp laBt sich wenig sagen, solange nicht die 
Gestalt der Flache E(f) =¢ vollstandig bekannt ist. Unter der plau- 
siblen Annahme, oyp Andere sich nur sehr wenig bei der mit einer Ande- 
rung von g* zwangslaufig verkniipften Verzerrung dieser Flache, folgt 
aus den Gl. (26) und (30) wegen des Faktors (q*)* 


(Qup/Onp)o*/T—conse UNd damit auch (@yup/OnP)max ~ (Y*) ?: (32) 


Um einen Vergleich mit den Ergebnissen des Abschnittes 4 anstellen 
zu kénnen, sollen nun bereits die Annahmen a), b) und c) S. 340/41 
iibernommen werden. Infolgedessen ist in dem Ausdruck (30) fiir @yp 
die Anzahl 6 (Wiirfelkanten) durch die Anzahl 12 (Flachendiagonalen) 
zu ersetzen, es ist R =| f,| und ferner gilt fiir die Fermi-Kugel bekannter- 
weise Gl. (38). Das — wiederum sehr flache — Maximum liegt bei 
Dinas = O* 2:66 ((q*/R) = (0,3470/1,24) = 0,28) und hat den Wert 


(2 = 7,45 — 4,40 + 0,12 = 6,17. (33) 
ONP /max 

Dieses Ergebnis mag im ersten Augenblick tiberraschen. Indessen tragt 
gerade bei tiefen Temperaturen ein einzelner UP sehr viel mehr als ein 
NP zum Widerstand bei. Wie man sich leicht iiberzeugt, geht dies auf 
die Differenz (®(t)—@(f')) in Gl. (6)/(8) zuriick: Bei NP heben sich 
— jedenfalls bei tiefen Temperaturen — @(f) und @(f’) fast auf, wahrend 
sie sich bei den UP (dem Betrage nach) addieren. 


4. Der Einflu8 der Umklapp-Prozesse 
bei einer elastischen Anisotropie des Gitters?> 

Im Gegensatz zu Abschnitt 3 soll jetzt die Frage in den Vordergrund 
treten, wie die elastischen Eigenschaften den elektrischen Widerstand 
eines Metalls beeinflussen. 

Die folgenden Voraussetzungen seien erfiillt: 

a) Das Gitter ist kubisch-raumzentriert. 

b) Das Leitungsband ist halb besetzt. 


7b Die Abschnitte 4 und 5 sind im wesentlichen ein gekurzter Auszug aus 
H. Prennic: Diplomarbeit Géttingen 1957. Fiir die Anregung und Forderung 
dieser Arbeit bin ich Herrn Professor G. LEIBFRIED (jetzt: Technische Hochschule 
Aachen) zu groBem Dank verpflichtet. 
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c) Die Elektronen sind quasifrei, d.h. fiir alle f aus der unteren Band- 
halfte darf w,(v) [s. Gl. (4)] durch w(t) ersetzt werden, wobei 2% 99 (t) 
in der Elementarzelle, abgesehen von der unmittelbaren Umgebung eines 
Ions, fast konstant ist. Dann gilt: 

h2 
Ett (34) 


2m 
die Flache E(t) = ¢ ist somit eine Kugel vom Radius | f;| = V 6/z (aa) = 
1,24 (z/a). 

Unter diesen Voraussetzungen wird oyp in der aus Abschnitt 3 bekann- 
ten Weise von T abhangen, da die Fermi-Kugel in Richtung der 12 
Flachendiagonalen der Oberflache der 1. Brillouin-Zone sehr nahe kommt. 

Allerdings gerade aus diesem Grunde ist in der vorliegenden Unter- 
suchung, deren Schwerpunkt bei den UP liegt, die Voraussetzung c) 
besonders einschneidend, besagt sie doch, daB bis in die unmittelbare 
Nahe der Oberflache der 1. Brillouin-Zone die Periodizitat der u, und 
E(f) im Raum unbeachtet bleibt. Dieser Einwand mége iibergangen 
werden um der Vorteile willen, die a) bis c) fiir die weitere Rechnung bieten. 

Einerseits laBt sich auf Grund eines self-consistent-Verfahrens der 
Wert des Matrixelementes (5) angeben?: 


E+ q +229 |C3|f> = = (es(a), q +2209) C/ (35) 


Der Ausdruck auf der rechten Seite beansprucht — im Gegensatz zu 
der bisher benutzten Abschatzung (14) — fiir beliebige q (nicht nur fiir 
kleine) und auch fiir UP (q+ 0) giiltig zu sein. 

Andererseits ist es auf Grund der Gl. (34) und (35) méglich, in 
Gl. (10a) zuerst tiber f und dann tiber Q = q + 27g zu integrieren (s. 7): 
Q bleibe als Polarachse eines Polarkoordinatensystem | ar , p fest, die 
Integration iiber cos # beseitigt die 6-Funktion: 


eC he ee ee 2 9 Dela) 
peed waa 5 aie) lS rca 


at eal) 
2|fe| 


we: (ECE Re) op { lO 
- 1h ( sleet fo (E (®) exP | Per eae) 
E(0/2) 
fo (E (£) — has (q)) dE| @O. 
- fo (E (£)) 


Dabei ist noch |f| durch E als Integrationsvariable ersetzt. Gl. (12) 
fiihrt schlieBlich auf [s. Gl. (22)]: 


A ee See 
e(l)= FF if Q= (5) x 
<2 tI (36b) 


Q 
3 
(es (q), 2)? Pay 
x )) Tepiiola PT} — 1) 1 — exp (— ho, (AT) 
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Die mit der iiblichen Integrationsreihenfolge — zunachst iiber OQ, dann 
iiber f — verkniipften undurchsichtigen Mittelungen, vor allem in Hin- 
blick auf die UP, sind auf diesem Wege vermieden*. 

Die im Grenzfall hinreichend tiefer Temperaturen gerechtfertigte 
Annahme c) von S. 336 heiBt in der Sprechweise der Gl. (36): Im Q-Raum 
(s. Fig. 3) ist der Integrand 
wesentlich von 0 verschieden 
nur in der Umgebung des Null- 
punktes (NP) und der Durch- 
stoBpunkte (D,, D, usw.) der 
142 Flachendiagonalen durch 
die Oberflache der Kugel vom 
Radius 2|f-| (UP). Unter die- 
sen Umstanden bietet die 
grundsatzlich immer mégliche 
Aufspaltung des Integrals (36b) 


f...BOQ=f...Bq+ 


Fig. 3. Zur Integration in Gl. (36) dé f as q | (37) 
g+0 


— wobei aus Symmetriegriinden die 12 Integrale, in denen gO, 
gleich groB sind — keine Schwierigkeiten aus geometrischen Griinden: 
Nach Einfiihrung von Polarkoordinaten kann man die obere Grenze des 
Integrationsbereiches von g wieder durch co ersetzen. Die Integrations- 
bereiche der Winkel sind die folgenden: 


| Normal-Prozesse | Umklapp-Prozesse 
| | 
go 0<@<22 0<@<22 
| | | i. 2 |? 2t 9 
: | a= amq\-— r|* 
cosO — f= cosOs st 1.) cos@(g) = 14 id fl i cl? <cosO<1 
| 


2|27g|\q| 


Die untere Grenze cos @(g) wird erreicht, sobald bei festem qg der 
Vektor Q auf die Oberflache der Kugel vom Radius 2| f,| stéBt. 
4a). Normal-Prozesse. Wenn man im Bereich der NP C?(Q/2] £|) 
durch C?(0) =¢%=const annahert, lautet das nach einfacher Rechnung 
gewonnene Ergebnis: 
env (Z) = *¥ A C*(0) 2Fg(09) h- (FZ) (38a) 


* Wie uns erst nach Abschlu8 von7> bekannt wurde, ist in einer bisher erst 
angekiindigten Arbeit (8 und private Mitteilung) der Ausdruck (36b) fiir die Alkali- 
metalle bei beliebigen Temperaturen numerisch ausgewertet worden, wobei zur 
Berechnung von e,(q) und w,(q) die Gittertheorie herangezogen wurde. 

8 BaItyn, M., u. H. Brooks: Bull. Amer. Phys. Soc. (II) 1, 300 (1956). 
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oder nach dem Ubergang von der mittleren Schallgeschwindigkeit ¢ 


q\2 

1 1 : (es. 2) 
wads | yao (39) 

s=1 
4n 
zu der fiir viele Vergleiche anschaulicheren Debye-Temperatur 
RO.p =he V12/aa/a (40) 
Onp(T) =, T (38b) 
Se eat ar hiEn\e 1 

n= iowfann(2}ige 40 


J, () =J5 (0) =124,4. V1 2/a (a/a) ist der Radius einer Kugel, die der 
1. Brillouin-Zone volumengleich ist. 

Die Gl. (38) ist in keiner Weise mehr an die Annahme gebunden, das 
Gitter sei elastisch isotrop, insofern ist sie eine Verallgemeinerung des 
bekannten Ergebnisses von F. BLocu? fiir tiefe Temperaturen. 

Die 0, der Alkalimetalle — sie stehen fertig ausgerechnet zur Ver- 
fiigung (° und 1°) — sind in Tabelle 2, die zugehérigen Pp in Tabelle 3 
verzeichnet. 


4b). ao Die Gln. (36b) und (37) ergeben zunachst: 


22 00 
ae 2(lq + 22g| 
Que (7 off [wtants aioe 
0 g* cosO(g (42a) 
3 
es(q),q + 2g)? 2 
een ery te? 


s=1 
Um voranzukommen, sind Vereinfachungen nicht zu umgehen; zwei 
von ihnen [b) und c)] ntitzen die Tatsache aus, daB fiir hinreichend tiefe 
Temperaturen auch die (reduzierten) g, die wesentlich in das Ergebnis 
eingehen, in der Umgebung der Flachendiagonalen im q-Raum liegen. 
a) Da das Produkt |q+22 9| C?(|q +22 g|/2|f,|) fir g=-0 im 
Bereich kleiner q nur schwach von diesen abhangt, wird 


|q +29] C?(1q +2zg|/2| f:]) =comst = 2] f:[C°(1) (43) 

gesetzt. 

b) Aus Symmetriegriinden miissen die Schallgeschwindigkeiten c, 
(s =1, 2, 3) in der Umgebung der Flachendiagonalen jedénfalls in erster 
Naherung denselben Wert wie in der Richtung der Flachendiagonalen 
haben. Es wird daher im folgenden c, durch c, (Flachendiagonale) = ce 
angenahert. 

9 BLacKMAN, M.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 64, 681 (1951). 

10 KtEMENS, P.G.: Handbuch der Physik, Bd. XIV, S. 242. Berlin-Gottingen- 
Heidelberg: Springer 1956. 
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c) An die in Richtung der Flachendiagonalen ja leicht angebbaren 
Eigenschwingungen 


1 
= (—1,1,0) €, = (0,0, 1) eee 


re Rae war a pe Ae = prea Ca + S12 + Cag 
a a a= Vg 


als nullter Naherung schlieBt eine nach Potenzen von sin @ fortschrei- 
tende Stérungsrechnung zweiter Ordnung an und liefert: 


(e,(q), q +229)? = 6, 5 (9? — 2(22 g) gcos@ + (27 9)?] + 
+ (8,1 — 8,3) [¢(1 —B) + (22g) B]? cos? sin? O + (44) 
+ (6,2 — 4,3) [¢(1 —y) + (20g) y]* sin? D sin?O, 


| 


wobei aitincaies “es 
“h Cat Can ; ) 
wp a= AGF Fae)» (45 b) 

Crit 2 


Die Komponenten der e, beziehen sich auf ein den Wiirfelkanten 
paralleles cartesisches Koordinatensystem, d ist die Massendichie, ¢,, 
Cy, und c,, sind die drei Voigtschen elastischen Konstanten eines Gitters 
kubischer Symmetrie. 


Die Gl. (44) ist abgeleitet unter der Voraussetzung, die Eigenschwingungen, 
deren Wellenzahlvektor in Richtung der Flachendiagonalen zeigt, seien unterein- 
ander nicht entartet. Fiir elastisch-isotrope Stoffe (¢,=c,.+2¢,,) und nur fir 
diese liegt nun zwar eine solche Entartung vor: 


ae / 
6) = S35 


indessen wird gleichzeitig B = y= 1, die Ausdriicke (44) erlangen sogar fiir beliebig 
groBe © Giiltigkeit in dem Sinne, da®8B dann 


(ey (q), q + 220g)? + (€g(q),q + 22¢g)* = (ey (q), 227g)? + (e2(q), 270g)? 
= (27g)?sin*@ 
und 
(es (q), q + 29)? = g? — 2(22g) gcosO + (228)? co? O 
ist, 
Die Integrationen iiber cosO und @ sind nunmehr elementar: 


wee ‘ 3. B, (O/T 
gue (7) = —>- AC#(1) (12-2 tel (a/a)?(@*)} > a (42) 
wobe cia 
1 
Bol) = Trae [Osa L(g"? FR (2) — 2 (28) g* FB (x) + (2g)? FY (0)] + 
1 
+ 2) in) (2) (228)? LEED) — FB] x (46) 
m=0 


x [(1 =p) pr (O54 a Os,3) te a 9) ee Ons rz 0s,3) | : 
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Der Aufbau der durch 


co 


£0) gem (1 — cos" O(a) . 
Nn. fic q/kT VC 
Pe (exp { cq/ } 1) (1 exp {— heq/k T}) (47) 
ye 
ae pee ales) 


erklarten Abkiirzung F\” (@*/T) 1aBt sich wegen 
nl q2t m 


1 
Aes (4 — cos" @(q)) = = gztm — ae pa is )q 2(n—o) = (48) 


= (22g)” — (2| fl?) (49a) 
p = 20g (49b) 
klar tibersehen: 
1 ee 
FE (2 = + Hoan to 2 
n = (50a) 
ae male *)(g*) ra lle a) y2e x (2+m+n—20) eR Ret, (x) ; 
Til) ist fiir J>0 bereits durch Gl. (23) gegeben, fiir 7= —1 folgt 
A fee) 
Ja1@) = ao) (51) 
J= 
mit der Integralexponentialfunktion 
foe) 
Cae, 
K,(*) = [ ay. (52) 
. Dy, 
x 
In der N&aherung, die in diesen Reihen jeweils nur das Glied y = 1 mitnimmt, gilt (7) 
2+m+n on 
(m) ov (mM) y—k % K 
Puy (7) = —e ee Ginyk © SL Op ep uineaan ees Maly (5Ob) 
ne = (2p q*) 
wobeli 
1 S/n (2+m-+n— 20)! 
(Ca oa *)\2(W#—O) 120 = 
Age (2p q*)” = () a") " @+m+n—26—)! | 
2+m (53) 
(rere (2 + m) 2s ‘ 
(2+m— il Rye? 
o = Min ( Ganzteil (- ales = ze —*)). (54) 


Kame in B,(x) der Term Fy ) (x) und damit A,(x) nicht vor, kénnte 
man also mit gewissen, den Gin. (46) und (53) zu entnehmenden Kon- 
Btaiitem a,, Pe, 7/7 usw. (S = 4,2, 3) schreiben: 


3 


gue (1) = Dy exp{—OF/T} [2 ge + B.(Se) +hloe) +o] 5) 


Dees 
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In den so gespannten Rahmen der Temperaturabhangigkeit fiigt sich 
auch der Term K,(x) ein, da sich fiir ihn eine semikonvergente Reihe 
angeben laBt: 

4 = we? Kyl x) wet — 2b ae eee (56) 


Der Typus der rechten Seite in Gl. (55) bleibt daher erhalten. 


5. Vergleich mit den Messungen an Alkalimetallen 

Die Voraussetzungen a) bis c) S. 340/41 sind auf die Alkalimetalle 
zugeschnitten, an diesen sind daher Theorie und Experiment zu ver- 
gleichen. 

Die Gl. (55) ist die Verallgemeinerung der Gl. (30b). Insofern gilt 
das zur Diskussion dieser Gleichung dort bereits Gesagte auch hier und 
bedarf keiner Wiederholung. 

Die naheliegende Vermutung, jedenfalls fiir 7—0 triigen nur longi- 
tudinal polarisierte Gitterwellen (s =3) zu oyp bei, trifft im allgemeinen 
nicht zu. GewiB, in Gl. (44) ist (e,, q+2a 9)? ~sin?@ fiir s=1und 
s =2, und infolgedessen verschwinden, wie leicht nachzuweisen (**), in 
Gl. (55) die in T linearen Terme: 

% = % = 0. (57) 
Entscheidend auf die GroBe der Anteile der verschiedenen Polarisations- 
richtungen der Gitterwellen an oyp kénnen sich aber auf dem Weg iiber 
die Faktoren exp {— 03/T} Unterschiede zwischen den O° auswirken, 
wie im folgenden gezeigt werden soll. 


Die Alkalimetalle sind elastisch stark anisotrop (s. Tabelle 1). 


Tabelle 1. Die elastischen Konstanten der A lkalimetalle und die Verhédltnisse (C(1)/C (0))2 


Bia Cua Temperatur (C (1)/€ (0))® 


Metall = 

10" dyn em-? ic 105s 
aj. 153 stew Ge) A2329 0 2,79 
Na 0,972 0,831 0,580 (0) os 
Na 0,608 | 0,463 0,593 80 | 3,71 
Ear 0,447 0,385 0,260 () aS 
Kenner 0,459 O372 0,263 i feOS } as 
IRBote keen oc 0,335 0,288 0,181 (e) 5,59 
CSF oc: ieee 0,254 | 0,212 0,128 @) 6,16 


Die elastischen Konstanten bei 0° K sind theoretische Werte. Sie stammen teils 
(Li, Na, K) von K. Fucus selbst™, teils (Rb, Cs) sind sie nach seinem Verfahren 
berechnet?>, wobei die Kompressibilitaten 


% = 3/(Cy + 29) 


11 Fucus, K.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 153, 634 (1936); Ser. A 157, 444 
(1936). 


Der Einflu8 der Umklapp-Prozesse auf den elektrischen Widerstand 347 


dem Experiment” entnommen wurden. Die elastischen Konstanten von Na und K 
bei 80 bzw. 77,35° K sind MeBwerte!: 14, 


Die letzte Spalte folgt aus der von J. BARDEEN! angegebenen Formel fiir 
Ci|q +22 g|/2|f-|), wenn (in der dortigen Bezeichnungsweise) Vo(7.) — Ey = 0 an- 
genommen wird. J.M. Ziman! méchte stattdessen, jedenfalls bei dem von ihm 
allein betrachteten Na, Vo(v%5) — Ey =1,3 eV setzen. Unseres Erachtens beruht 
diese Kritik auf einem Mifverstandnis iiber den Coulomb-Term A 2iet yale 
dazu auch!®, 


Aus Tabelle 1 folgt Tabelle 2. 


Tabelle 2. Die Tempervaturen Oop, OF (s=1, 2, 3) und die Verhdltnisse 
(9, p/OF)®, B = (C41 — Cqa)/(Cyg + Cgq) und Y = 2(Cyq + Cg4)/ (Cra + C9) 


Metall 
Lite 0,32 0,0798 1,85 
Nall 1,3 0,278 1,56 
Nal4 1,3 0,0142 1,97 
Kill 2,9 0,290 ASI 
Ki 1,0 0,309 SYS) 
Rb 2,6 0,328 1,50 
ie — 0,371 1,46 


Die Tabelle 2 ist in sich etwas uneinheitlich: Die ©, p sind von M. Brackman ® 
und P. G. KLemEns!? iibernommen, es ist unklar, welche elastischen Konstanten zu 
ihrer Berechnung verwendet worden sind. 

Das transversale OF ist nicht nur viel kleiner als das longitudinale OF, 
sondern auch als das transversale OF. Fiir hinreichend tiefe Tempera- 
turen tragen also fast nur die transversalen Gitterwellen s=1 zu @yp 
bei. Die Temperatur, bei der das aus den Gln. (38) und (42) sofort zu 
bildende Verhaltnis (@yp/onp) sein sehr breites Maximum annimmt, wird 
aus diesem Grunde fast allein durch 9; bestimmt: 


‘ee Ly OF /3 S (58) 


Die (@up/@np)r—o*/3 Sind in Spalte 6 der Tabelle 3 zu finden, wobei, 
wie auch in den folgenden Uberlegungen, die Beitrage s =2 und s =3 
vernachlassigt sind. Die GréBe von (oyp/enp) hangt einerseits wegen des 
darin enthaltenen Faktors 

Oop 1 (Pen? Si} 

Sa. = (S212 9 


12 BARDEEN, J.: J. Chem. Phys. 6, 372 (1938). 

13 BENDER, O.: Ann. Physik (V) 34, 359 (1939). 

14 Quimsy, S.L., u. S. SteGEL: Phys. Rev. 54, 293 (1938). 

15 ZiMAN, J.M.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 226, 436 (1954). 

16 Jones, H.: Handbuch der Physik, Bd. XIX, S. 252. Berlin-Gottingen- 


Heidelberg: Springer 1956. 
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bei festem Of/T sehr empfindlich, namlich in der 6. Potenz, von dem 
Verhiltnis c/c, ab, das bei den Alkalimetallen im allgemeinen etwas <4 
ist. Andererseits wirken sich auf die GréBe von (oyp/onp) recht stark die 
erheblichen Abweichungen der f (und fiir s=2 und s=}3 auch der y) 
von ihrem ,,elastisch-isotropen‘‘ Wert 1 aus. Ware z.B. Na elastisch- 
isotrop, so wiirde (oyp/Onp)r—or3 fiir (€/c,) =(cs/c) =4 den Wert 540 
haben. 


An dieser Stelle mége die Frage eingeschoben werden, welches Vertrauen die 
Tabellen 1 bis 3 verdienen: 


a) Das Verhaltnis (C(1)/C(0))? ist wohl die schwachste Stelle. Es ist in dem 
MaBe unsicher, wie seine Voraussetzungen fragwiirdig sind. Siehe S. 341. 


b) Wegen der Temperaturabhangigkeit der c;, sollten in der vorliegenden 
Untersuchung anstandigerweise die MeBwerte® und fiir Na und K nicht ver- 
wendet werden, solche bei tieferen Temperaturen stehen jedoch nicht zur Verfiigung. 

c) Das Beispiel K zeigt, wie eine Unsicherheit von ~ 15% in Of ~]| (ar Roe 
(s. S. 344) sich als Faktor ~3 in (0,p/Of)® auswirken kann. 

d) Beim Na weichen schon die bei!! bzw. 14 angegebenen Werte fiir c,, und ¢,, 
erheblich voneinander ab. Welche den Vorzug verdienen, ist schwer zu entscheiden. 
Nur soviel la4Bt sich dazu sagen (vgl. auch!’, S. 171/172): Die Schubmoduln 
(€,1 —¢4)/2 und ¢,, (zu ihrer physikalischen Definition s. 15) stimmen gut iiberein, 
die Unsicherheit liegt allein beim Wert fiir die Kompressibilitat x. Wenn die Mes- 
sungen! richtig sind, durchbricht Na die beim Fortschreiten von einem Element zum 
anderen (s. Tabelle 2) monotone Anderung von 8, y usw. und nimmt hinsichtlich 
seiner elastischen Eigenschaften unter den Alkalimetallen eine Sonderstellung ein, 
die anderswo, z.B. in der Theorie des Gitteranteils der spezifischen Warme, nicht 
sptrbar ist. 


e) Tatsachlich sind die @, p etwas kleiner als in Tabelle 2 angegeben, da diesen 
(s. ® und !°), wohl aus Versehen, eine Mittelung iiber (1/c®) statt, wie in Gl. (39) vor- 
geschrieben, iiber (1/c5) zugrundeliegt. Die Spalten 5 und 6 in Tabelle 3 andern 
sich zwar entsprechend, aber in demselben Sinne, so da& diese Unsicherheit die 
weiter unten gezogenen Schliisse nicht in Frage stellt. 


Zuriick zum Vergleich zwischen Theorie und Erfahrung! Aus Gl. (38) 
und dem iiber das Maximum von (0yp/onp) Gesagten folgt unmittelbar: 
In dem Temperaturbereich, dessen Grenzen etwa mit denen des breiten 
Maximums von (@yp/Onp) zusammenfallen, mug 


0 = (One + Oue) ~ T? (60) 


gelten. Offensichtlich ist es diese Gleichung, die in bestimmten Temperatur- 
bereichen (Tabelle 3, Spalte 4) durch die Messungen bestitigt wird (,,ex- 
perimentelles** T°-Gesetz), wahrend das ,,wahre T°-Gesetz fiir die Normal- 
Prozesse (38) erst bet noch tieferen Temperaturen zum Worschein kommt. 


” BRENIG, W.: Z. Physik 142, 163 (1955). 
18 LeiprrieD, G.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1. Berlin-Goéttingen-Heidel- 
berg: Springer 1955. 
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Tabelle 3. ,,Wahres“’ und , experimentelles’ T°-Gesetz 


1,02 - 10725 8,4: 107 Se eat'S 7 
Nal4 : / 
6,88 
KM | 64 
Ks ROSE Oss | POrrOn ! Ree 45 
24,6 
Rb 6,27 - 10714 6,8 - 10722 Ticats 110 74,6 
Cs _ 4,6:10-4 IRR A = == 


Wenn dem so ist, dann miiBte einerseits ((Pxp/ Pp) — 1) ebenfalls 
(Qup/ONP) max darstellen. Angesichts der obigen Vorbehalte a) bis e) ist 
die Ubereinstimmung zwischen den Spalten 5 und 6 der Tabelle 3 ver- 
haltnismaBig gut. Lediglich Li bildet eine Ausnahme, vermutlich tritt 
bei ihm die Flache E(f)=€ sehr viel naher als bei den iibrigen Alkali- 
metallen an die Oberflache der 1. Brillouin-Zone heran. Ob Na tat- 
sachlich, wie in Tabelle3 angedeutet, auch bei dem VerhAltnis (0,;p/0xp) max 
eine durch seine elastischen Eigenschaften erklarbare Sonderstellung 
unter den anderen Alkalimetallen einnimmt, mag dahingestellt bleiben. 
Vgl. das unter d) auf S. 348 Gesagte. 

Andererseits sollte man den Anstieg vom ,,wahren“ zum ,,experimen- 
tellen‘‘ T°-Gesetz, also das Einsetzen der UP, dann beobachten kénnen, 
wenn @¥ immerhin so groB ist, daB meBtechnische Schwierigkeiten noch 
nicht zu erwarten sind*. Beim Na gelingt dies: Wieder nach D.K.C. 
MacDona_p!?’ gilt: 


o(T) = 8,6- 1078 peat Te (61) 


im Bereich 
ONES GR SIO 


Herrn Professor F. Hunp danke ich auch an dieser Stelle recht herzlich fiir die 
stete Férderung dieser Arbeit in zahlreichen Gesprachen. 


* Die MeBergebnisse an Na allein hat bereits S.B. Woops? in etwa diesem 
Sinne gedeutet. Er kniipft dabei an eine theoretische Arbeit von J.M. Ziman” an, 
die sich auf die Angabe numerischer Werte von @(7) fiir Na beschrankt, deren 
Zuverlassigkeit wegen undurchsichtiger Mittelungen und Anpassungen von Para- 
metern schwer zu beurteilen ist. Uber die Temperaturabhangigkeit von gyp(T) 
wird dort nichts ausgesagt. Vgl. im iibrigen die Anmerkung zu Tabelle 1 auf S. 346. 
Dieses Versehen begiinstigt in J.M. Zrimans Rechnungen gerade gyp um einen 
Faktor 4. 

19 MacDoNaLpD, D.K.C.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 235, 358 (1956). 

20 Woops, S.B.: Canad. J. Phys. 34, 223 (1956). 
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Einzelstreuung mittelschneller Elektronen 
an schweren Atomkernen* 
Von 
JOACHIM KESSLER 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 9. Marz 1959) 


The Mott theory of the Coulomb-scattering of electrons and some experimental 
results (for example those of KinzINGER and Botue) do not agree. Therefore a 
new experimental method was used to investigate this problem: The 150-kev 
electrons were not scattered by foils but by gases of low pressure; to get enough 
scattering events in spite of the small number of scattering centres an annular 
counter was used, which integrated with respect to the azimuth angle. Scattering 
by a gaseous target had the important advantage that corrections for multiple 
scattering were negligible. The main experimental difficulty was the complete 
suppression of the electrons having been backscattered from the chamber walls. 
Relative cross sections were determined for 60, 90, 120 and 135 degrees for the 
atomic numbers 36, 54, and 80. The data are in agreement with the Mott theory 
within the experimental error of + 5%. 


§1. Gegenwartiger Stand des Problems und Ziel der Untersuchung 


Die Theorie der elastischen Streuung von Elektronen am Coulomb- 
Feld von Atomkernen wurde von Mott! entwickelt. Er berechnete 
auf der Grundlage der Diracschen Theorie des Elektrons den differen- 
tiellen Wirkungsquerschnitt fiir die elastische Streuung von Elektronen 
am Coulomb-Feld eines punktférmigen feststehenden Zentrums. Als 
exakte Lésung erhielt er eine auBerordentlich unhandliche Reihenent- 
wicklung nach den Kugelfunktionen, fiir die er eine nur sehr bedingt 
giiltige Naherungsformel angab. Spiter gelang es jedoch, eine immer 
bessere Annaherung an die exakten Werte zu erreichen?*, In jiingster 
Zeit errechneten DoGGET und SPENCER® sowie SHERMAN’ mit Hilfe 
elektronischer Rechenmaschinen numerische Werte fiir den differen- 
ticllen Wirkungsquerschnitt und verdffentlichten sie in Form von 

* Gekiirzte Dissertation der TH Karlsruhe. Vorgetragen auf der Tagung der 
Physikalischen Gesellschaft Wiirttemberg-Baden-Pfalz e.V. in Ulm vom 12. bis 
14. 3. 1959. 

1 Mort, N.F.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 124, 425 (1929); A 135, 429 (1932). 

2 Bartlett, J.H., u. R.E. Watson: Proc. Amer. Acad.-Arts Sci. 74, 53 (1940). 

3 McKiniEy, W. A., u. H. FesHpacu: Phys. Rev. 74, 1759 (1948). 

4 Curr, R.M.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 68, 156 (1955). 

5 YaDAV, H.N.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 68, 348 (1955). 


6 DoccET, J.A., u. L.V. SPENCER: Phys. Rev. 103, 1597 (1956). 
7 SHERMAN, N.: Phys. Rev. 103, 1601 (1956). 
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Tabellen; damit sind die Werte, die sich aus der Mottschen Theorie 
ergeben, mit einer Ungenauigkeit von weniger als 1% bekannt. 

Die zahlreichen Experimente zur Nachpriifung der Mottschen Theorie 
ergaben bis ungefahr zum Jahre 1946 ein véllig verwirrendes Bild, da 
sie sich gegenseitig auBerordentlich widersprachen (Zusammenstellung 
der Experimente bis zu dieser Zeit bei URBAN’ und Mort-MassEy®). 

Der Grund dafiir ist darin zu suchen, da8 die experimentelle Untersuchung der 
Elektronenstreuung viel schwieriger ist als das entsprechende Problem bei der 
Streuung von «-Teilchen. Die Hauptschwierigkeiten bestehen darin, reine Einzel- 
streuung zu verwirklichen und St6reinfliisse durch die von den Wanden der Streu- 
kammer herkommenden Riickdiffusionselektronen zu vermeiden. Erst nachdem 
die Experimentiertechnik verbessert worden war — vor allem durch die Verwen- 
dung moderner Hochspannungsanlagen und Teilchenbeschleuniger an Stelle der 
friiher benutzten $-Strahler mit ihren inhomogenen Energien und geringen Inten- 
sitaten —, klarte sich das Bild etwas. 

Die Ergebnisse der neueren Experimente lassen sich in 2 Gruppen 
einteilen. Die eine Gruppe bestatigt die Mottsche Theorie fiir alle 
Ordnungszahlen Z und alle Streuwinkel #. Die andere Gruppe findet 
folgenden Sachverhalt: Die Mottsche Theorie liefert fiir kleine Z bei 
allen Streuwinkeln den richtigen Streuquerschnitt o(Z, #); fiir groBe Z 
ergeben sich aber nur bei kleinen Streuwinkeln #@ die theoretisch vorher- 
gesagten Werte, bei groBen # sind die experimentell gefundenen Werte 
zu klein. 

In Tabelle 1 sind die wichtigsten neueren Experimente und ihre 
Ergebnisse zusammengestellt. Alle dort genannten Autoren benutzten 
dasselbe MeBprinzip: Sie streuten Elektronen an diinnen Folien. Dieses 
Verfahren hatte den Nachteil, daB es nicht méglich war, so diinne Folien 
herzustellen, daB die in ihnen auftretende Vielfachstreuung keine Rolle 
spielte. Es war daher in allen Fallen notig, die Vielfachstreuung durch 
nachtragliche Korrekturen an den Messungen zu beriicksichtigen. 

Das Ziel dieser Untersuchung war es deshalb, die Mottsche Theorie 
mit einer neuen MeBmethode nachzupriifen. Statt an Folien wurden die 
Elektronen an Gasen geringen Druckes gestreut. Durch dieses Verfahren 
kann nicht nur die Vielfachstreuung so weit herabgedriickt werden, dab 
sie vollig bedeutungslos wird, sondern man ist auch sicher, daB Verande- 
rungen oder Verunreinigungen der Oberflache des Targets wahrend der 
Bestrahlung, wie sie bei Folien ja durchaus auftreten kénnen, hier nicht 
erfolgen. Um trotz des Gastargets mit seiner geringen Anzahl von 
Streuzentren geniigend viele Streuprozesse registrieren zu k6nnen, 
wurde ein Ringzahlrohr verwendet, das iiber den Azimutwinkel 
integrierte (s. §§ 2 und 3). 

So Sl Urpani Pir ZePleaik 449/67) 1940). 

9 Mott, N.F., u. H.S.W. Massey: The Theory of Atomic Collisions, 2. Aufl. 

Oxford 1949. 
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Tabelle 1. Zusammenstellung der wichtigsten neueren Experimente 


Benutzte Streu- | Experimentelle Werte 
Autor Energien | Streusubstanz| winkel | im Vergleich zur 
(MeV) ge } Mottschen Theorie 
1 | 
| 
’ Be, Al, Cu, | 3 oy eer: 
; 10, 11 | 7 eae Bh OO Pic Ubereinstimmun 
VAN DE GRAAFF U.a. 1,27 bis 2,27 Ag, Pt, Au 20 bis 60 g 
mf Fir hdhere Z und 
| Pi Woes (O10 9>70° Streuquer- 
} AT Ni eee : ee 
KINZINGER und BotHE!” 0,245 eas cent: 90, 120, schnitte zu klein; fiir 
le, Sere 135 | Au bei 150° um etwa 
37% 
aot | 25% zu klein fiir alle 
13 4 | : 
KINZINGER 0,15 bis 0,4 | Al, Au | 120 Energien 
ALC Fir schwere Elemente 
tabs u x 
} | "=< | 60, 90, | und #>60° Streuquer- 
14 . . , 
Se ee ed a e4 ae 120 | schnitte bis 15% zu 
PE i 
) klein 
= i as) = 
0,6, 4,0, | ao He ae 
BAYARD und YNTEMA)} |! * ad Al, Au 90, 120, Ubereinstimmung 
sf "450 
Pettus u.a.16 | 0,2 Au | xX oF |  Ubereinstimmung 
b 
is = a | 
| 45, 60 Ubereinstimmung bis 
| ges 0°. Bei gré6Beren Win- 
I 33 ! 20,| ? 5 
DAMODARAN und CuRR! 4,33 | Ag, Pt, Au ace cen an” grope! Mane 
| | yetaos fehler 


| \ 


§ 2. MeBprinzip 

Gemessen wurde die Winkelverteilung der Streuung von Elektronen 
fester Energie am Coulomb-Feld von Atomkernen verschiedener Ord- 
nungszahlen Z. Um Korrekturen fiir die Vielfachstreuung zu vermeiden, 
und um frei zu sein von Veraénderungen und Verunreinigungen der Ober- 
flache des Targets, wurden die Elektronen nicht an Folien, sondern an 
Gasen geringen Druckes gestreut. Zum Nachweis der Streuelektronen 
diente ein Ringzahlrohr (s. Fig. 1 und 2). Dieses integrierte iiber den 


10 GRAAFF, R. J. VAN DE, W.W. BUECHNER u. H. FESHBACH: Phys. Rev. 69, 
452 (1946). 

4 BuEcHNER, W.W., R.J. VAN DE GRAAFF, A. SPERDUTO, E.A. BURRILL u. 
H. FEsHBACH: Phys. Rev. 72, 678 (1947). 

12 JXINZINGER, E., u. W. Botue: Z. Naturforsch. 7a, 390 (1952). 

13 KINZINGER, E.: Z. Naturforsch. 8a, 312 (1953). 

14 PauL, W., u. H. Reicu: Z. Physik 131, 326 (1952). 

15 BAYARD, R.T., u. J.L. YnrEmMA: Phys. Rev. 97, 372 (1955). 

16 Pettus, W.G., H.G. BiossEr u. F.L. HEREFORD: Phys. Rev. 101, 17 (1956). 

7 Damoparan, K.K., u. R.M. Curr: Proc. Phys. Soc. Lond. 69, 196 (1956). 
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Azimutwinkel gy, von dem der Streuquerschnitt o(Z, 9) bei unpolari- 
siertem Primarstrahl nicht abhangt. Dadurch wurden alle unter einem 
bestimmten Winkel # gestreuten Elektronen erfaBt, so daB es méglich 
war, die Gasdrucke sehr niedrig zu wahlen und trotzdem geniigend viele 
Streuelektronen nachzuweisen. 

Da allgemein Einigkeit dariiber herrscht, da8 die Mottsche Theorie 
fiir kleine Z bei allen Streuwinkeln richtig ist, wurden die Messungen als 
Relativmessungen durchgefiihrt: Zunachst wurde die Winkelverteilung 
fiir eine Anzahl von leichten Gasen (Ny, O,, Ne) aufgenommen; die 
MeBwerte fiir die Streuung an mittelschweren und schweren Gasen 
(Ar, Kr, X, Hg-Dampf) wurden dann darauf bezogen. Auf diese Weise 
wurden alle durch die Geometrie der Anordnung entstehenden Fehler- 
quellen eliminiert. 


§ 3. Versuchsanordnung 


a) Primarstrahl. Zur Erzeugung der negativen Hochspannung diente ein 
fremderregter Bandgenerator, der durch Maximalspannung 500kV und Kurz- 
schlu8strom 120 uA charakterisiert sei. Die Hochspannung wurde durch die Er- 
regerspannung an den Spriihspitzen geregelt und mit einem Rotationsvoltmeter 


oe 


Ringzdhlrohr 


/Tikromererschraube 


Hoch- 


sonnng / 


bea 


Ut Elektro- 
polka pe Has meter 


pumpe 


Fig. 1. Schema der Versuchsanordnung (nicht maBstablich) 


gemessen. Die Ausgangsspannung des Rotationsvoltmessers steuerte den HF- 
Schwingkreis, durch den die Erregerspannung erzeugt wurde. Durch diesen Regel- 
kreis wurde die Hochspannung konstant gehalten. Nahm man noch einen zusatz- 
lichen Spriihkamm zu Hilfe, so lieB sich die Spannung auf weniger als 1% konstant 
halten, sofern der Bandgenerator nur wenig belastet wurde. Bei starkeren Stro6men 
im Beschleunigungsrohr betrug die Spannungskonstanz jedoch nur noch 2 
Das Rotationsvoltmeter wurde mit einem Hochspannungsvoltmeter nach STARKE- 
SCHROEDER geeicht. 

Der Elektronenstrahl wurde mit Hilfe eines Dreielektrodensystems (Wolfram- 
Gliihkathode, Wehnelt-Zylinder, Zuganode mit 200 V Vorbeschleunigung) erzeugt 
und in zwei Stufen beschleunigt (s. Fig. 1). Die Mittelelektrode des zweistufigen, 
horizontalen Beschleunigungsrohrs von 1m Lange wurde dabei durch Spriih- 
spitzen auf Schwebepotential gehalten. Zur Ermittlung des elektronenoptisch 
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giinstigsten Verlaufs konnte die Elektronenquelle in der Achse des Beschleunigungs- 
rohrs um etwa 10cm unter Vakuum verschoben werden; auBerdem lie® sich das 
giinstigste Schwebepotential der Mittelelektrode mit Hilfe der Spriihspitzen ein- 
stellen. 

Am Ausgang des Beschleunigungsrohrs wird ein kreisférmiger Querschnitt 
von 2,5 mm Durchmesser durch eine mit Blei hinterlegte Graphitblende aus dem 
Elektronenstrahl ausgeblendet. Der Strahl durchsetzt dann eine Aluminiumoxyd- 
folie von etwa 200 my. Dicke, die das hochevakuierte Beschleunigungsrohr und die 
gasgefiillte Streukammer voneinander trennt. Der imittlere Energieverlust der 
Ejektronen des Primarstrahls in der Folie betragt nur wenige hundert Elektronen- 
volt, braucht also nicht beriicksichtigt zu werden. Ebenso ist der Energieverlust 
im Kammergas vernachlassigbar. Zur weiteren Ausblendung tritt der Strahl in ein 
Kollimatorrohr von 30cm Lange mit 6 Blenden. Er durchsetzt dann die Streu- 
kammer und gelangt in ein 65 cm langes und 9 cm weites Auslaufrohr, dessen Ab- 
schluB eine durch ein Drahtnetz gestiitzte Aluminiumfolie von 30 1 Dicke bildet. 
Durch diese tritt der Strahl in die freie Atmosphare und gelangt in eine Platten- 
ionisationskammer JK, deren eine Platte als diinne Folie ausgebildet ist. Die 
lonisationskammer und das daran angeschlossene Elektrometer werden auf + 200 V 
vorgespannt und wahrend der Messung auf + 100 V entladen. Eine integrierende 
Anzeige ist bei den unvermeidlichen Schwankungen der Primarstromstarke vor- 
teilhaft. Der Plattenabstand der Ionisationskammer betragt nur 1 mm; dadurch 
ist sichergestellt, da trotz der hohen Primarstromstarke von gréSenordnungs- 
maBig 0,1 uA im Sattigungsbereich der Kammer gearbeitet wird, wie durch Mes- 
sungen festgestellt wurde. 


b) Streukammer und Zahlrohr. Die wesentlichen Teile der Streu- 
kammer sind aus Fig. 2 zu entnehmen. Ein beweglicher Messingzylinder Z, 
der mehrere ringfOrmige Schlitze tragt, gibt je nach seiner Stellung 
einen der kegelmantelf6rmigen Kanale der Bleiabschirmung frei. Diese 
Kanale verlaufen unter 45°, 60°, 90°, 120° und 135° zur Strahlrichtung. 
Die Bleiabschirmung hat den Zweck, die an den inneren Wanden des 
Messingzylinders durch Streuelektronen entstehende Réntgenstrahlung 
vom Zahlrohr abzuhalten. 

Den Aufbau des Zahlrohres®§ laBt Fig. 2 erkennen. 

Erganzend sei gesagt: Der Zahldraht (0,2 mm starker Stahldraht), der in der 
Achse des Toroids verlauft, wird durch zwei Quarzfaden gestiitzt. Die Zahlrohr- 
kathode besteht aus Messing, die Fiillung aus 90 Torr Argon und 10 Torr Alkohol. 
Die Zahleigenschaften, z.B. die Giite des Plateaus, sind dieselben wie bei einem 
gleichartigen Zahlrohr mit dem iiblichen gestreckten Zahldraht. 

Das Zahlrohr besitzt ein ringférmiges Fenster von 1mm Breite. 
Das Zahlvolumen ist durch eine Aluminiumfolie yon 20,4 mg/cm? 
(~ 75 u) gegen die Streukammer vakuumdicht abgeschlossen. Diese 
Folie dient dazu, die Elektron-Kern-Streuung von der Elektron-Elek- 
tron-Streuung zu trennen. Bei der Elektron-Elektron-Strenung verliert 
das Primarelektron einen um so gréBeren Bruchteil seiner Energie, je 
groBer der Streuwinkel ist. Man rechnet leicht nach, daB ein an einem 
Elektron gestreutes Primarelektron von einigen 100 keV schon etwas 


18 TREIBER, I.: Diplomarbeit. Karlsruhe 1956. 
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mehr als die Halfte seiner Energie verliert, wenn der Streuwinkel 45° 
betragt. Dagegen findet bei der Kernstreuung praktisch kein Energie- 
austausch zwischen den StoBpartnern statt. Die Starke der Folie ist 
so gewahlt, daB sie bei den benutzten Energien die an den Elektronen 
der Atomhiille gestreuten Elektronen mit Sicherheit absorbiert. 


Die Aluminiumfolie soll aber auch verhindern, daB die in der Streu- 
kammer entstehenden Riickdiffusionselektronen (Riickstreuelektronen) 


Fig. 2. Die wesentlichen Teile der Streukammer 


in das Zahlrohr gelangen. Diese stellen die einzige ernstzunehmende 
Stérquelle dar. Je kleiner die Ordnungszahl des Materials ist, an dem 
die Riickdiffusion erfolgt, um so gréBer ist der mittlere Energieverlust, 
den die Elektronen bei der Riickdiffusion erleiden, und um so geringer ist 
die Anzahl der Riickdiffusionselektronen'®*'°. Darum sind alle freien 
Oberflachen in der Streukammer mit Graphit belegt. Dadurch wird 
gleichzeitig die innerhalb der Kammer entstehende Réntgenstrahlung 
vermindert. 

Die Messung kann nur durch diejenigen Riickditfusionselektronen 
verfalscht werden, deren Energie noch ausreicht, um die Folie vor dem 
Zahlrohr zu durchdringen. Je mehr Reflexionen ein Elektron an den 


19a BotHeE, W.: Z. Naturforsch. 4a, 542 (1949). 
19b Kanter, H.: Ann. Phys., Lpz. 20, 144 (1957). 
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Kammerwanden erfahren hat, um so geringer ist seine Energie. Des- 
wegen wird die Messung hauptsdchlich durch die Riickdiffusionselek- 
tronen verfalscht, die schon nach einmaliger Reflexion an einer freien 
Oberflache in der Streukammer auf direktem Wege ins Zahlrohr ge- 
langen kénnen. Das sind z.B. fiir # =90° diejenigen, die von dem 
Kreisring der Breite } der inneren Zylinderwandung herkommen (s. 
Fig. 2). Sie sind dorthin gelangt durch Streuung an den Gasatomen um 
kleine Winkel. Um ihre Zahl méglichst klein zu halten, werden die 
kritischen Stellen durch Berylliumblenden méglichst weitgehend ab- 
geschirmt. So werden z.B. alle Elektronen, die durch Streuung um 
Winkel kleiner als 45° nach } gelangen kénnten, durch die betreffende 
Blende abgehalten. Wegen des starken Uberwiegens der Kleinwinkel- 
streuung wird auf diese Weise die Zahl der bei 6 entstehenden Riick- 
diffusionselektronen um mehrere Zehnerpotenzen herabgesetzt. 

Die Justierung der Streukammer zum Primarstrahl konnte lichtoptisch mit der 
gliihenden Elektronenqueile und elektronenoptisch mit einem Quarz-Fluoreszenz- 
schirm durchgefiihrt oder gepriift werden. Fiir die Dauer der Justierarbeiten wurde 
die Quarz-Fluoreszenzscheibe, die zur Ableitung der Ladungen mit einem feinen 


Drahtnetz belegt war, am Ende des beweglichen Zylinders Z befestigt und das Aus- 
laufrohr durch ein Glasfenster ersetzt. 


Bei den Messungen an den spektralreinen Gasen strémten diese 
kontinuierlich durch die Streukammer. Die von den Kammerwanden 
abgegebenen Verunreinigungen wurden mit fliissiger Luft ausgefroren. 
Die ganze Apparatur war mit Olpumpen und Olmanometern queck- 
silberfrei gebaut, um Verfalschungen der Messungen durch das Queck- 
silber mit seinem groBen Streuquerschnitt zu vermeiden. Wahrend 
der Messungen am Hg-Dampf wurde die Streukammer mit einer Hg- 
Diffusionspumpe laufend ausgepumpt; der aus ihr kommende Hg- 
Dampf wurde nicht ausgefroren, sondern als Streugas benutzt. 


c) Wahl der Gasdrucke und ihre Messung. Der Druck des Streugases 
soll einerseits nicht zu niedrig sein, damit geniigend viele Streuprozesse 
stattfinden; er darf andererseits aber auch nicht zu hoch sein, damit die 
Messungen nicht durch Vielfachstreuprozesse verfalscht werden. Solche 
Verfalschungen kénnten in zweifacher Weise auftreten: 


Erstens werden die Elektronen des Primiarstrahls vielfachgestreut. 

Infolgedessen betragt die Unsicherheit des Einzelstreuwinkels im 
, l>AS » Tl pe R = t 

Mittel -- |/ 2, wobei | QO? den mittleren Vielfachstreuwinkel bedeutet. 
Durch Wahl des Druckes muB dafiir gesorgt werden, daB Ve so klein 
ist, daB sein EinfluB vernachlassigt werden kann. Zweitens hatte bei 
zu groBem Druck ein kerngestreutes Elektron nur eine geringe Chance, 
wirklich in das Zahlrohr zu gelangen, weil es auf dem Wege dorthin 
durch weitere Streuprozesse aus seiner Bahn abgelenkt wiirde. 
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Orientierende Messungen zeigten, daB der gtinstigste Druck fiir N, 
bei etwa 0,2 Torr lag. Die Drucke der iibrigen Gase wurden entspre- 
chend der Ordnungszahl ungefahr so bemessen, daB Streudquivalenz 
in bezug auf Kernstreuung vorlag. Die giinstigsten Drucke wurden 
folgendermaBen bestimmt: 


Die zur Justierung dienende Quarz-Fluoreszenzscheibe wurde in den 
Strahlengang gestellt, so daB die Verbreiterung des Strahls mit zuneh- 
mendem Druck beobachtet werden konnte. Aus der so beobachteten 
linearen Versetzung 7 der Primarelektronen konnte der mittlere Viel- 


fachstreuwinkel |e ermittelt werden. Die beiden GréBen sind ver- 
kniipft durch die Beziehung” 


Ue pi or. (1) 


Dabei ist / die Lange der durchlaufenen Strecke, auf der Vielfach- 
streuung erfolgt. Bei N, von 0,2 Torr und einer Elektronenenergie von 
150 keV betrug der beobachtete Strahldurchmesser 6mm. Die mittlere 
lineare Versetzung ist also auf jeden Fall kleiner als 3 mm. Da die 
durchlaufene Gasstrecke 500mm lang war, ergibt sich als grobe Ab- 


schatzung (Ve )s00mm 34’. Wegen dieses kleinen Wertes wiirden 
Korrekturen nach CHASE und Cox?! nur Bruchteile eines Promille er- 
geben; sie eriibrigen sich daher vollig. Die Ursache fiir den geringen 
Wert des Vielfachstreuwinkels ist natiirlich darin zu suchen, daB die 
Gasstrecke einer extrem diinnen Folie entspricht. Das ,,Flachengewicht“ 
der durchlaufenen Gasschicht von 500 mm Lange betragt bei N, von 
0,2 Torr 0,016 mg/cm?. Dieser Wert ist 10- bis 100mal kleiner als die 
Flachendichten der von anderen Autoren benutzten Folien. Das ist 
auch der Grund dafiir, warum die von GOERTZEL und Cox” behandelte 
MOglichkeit hier keine Rolle spielt, daB die Streuung um den Winkel # 
durch mehrere Einzelablenkungen um gréBere Winkel #, mit 2 b.= 0 
zustande kommt. ss 


Jetzt laBt sich auch die mittlere lineare Versetzung der kernge- 
streuten Elektronen auf dem Weg ins Zahlrohr abschatzen. Da der 
Weg vom Ort der Streuung zum Zahlrohr im ungiinstigsten Fall (d.h. 


bei 45° und 135°) 50mm betragt und /@ nach Gl. (1) der Wurzel aus 
der durchlaufenen Schichtdicke proportional ist, erhalten wir fiir den 


mittleren Vielfachstreuwinkel (|e } 50 mm 10’ und daraus (\/r }50 worm & 
75mm. Wegen des ringfoérmigen Zahlrohrfensters ist fiir den Verlust 


20 Fermi, E.: Nuclear Physics, revised edit. 1950 S. 53. 
21 CHASE, C.T., u. R.T. Cox: Phys. Rev. 58, 243 (1940). 
22 GoERTZEL, G., u. R.T. Cox: Phys. Rev. 63, 37 (1943). 
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der Elektronen nicht die lineare Versetzung 7, sondern deren Projektion 
maBgeblich (s. Fig. 3). Es ist 


of=sgr". 
Q 


Nie 


Mit Hilfe dieser Zahlenwerte laBt sich abschatzen, daB die Anzahl 
der infolge Vielfachstreuung nicht ins Zahlrohr gelangenden kernge- 
streuten Elektronen zu vernachlassigen ist, insbesondere, wenn man 
beriicksichtigt, daB die Messungen als Relativmessungen durchgeftihrt 
wurden, und da& — da die Versetzungen klein sind — die Verluste wie 
folgt kompensiert werden (vgl. Fig. 4): 

Ein Teil der urspriinglich in Richtung 6 gestreuten Elektronen ge- 
langt durch Vielfachstreuung doch in das Zahlrohr und gleicht den 


Fig. 3. Zur Auswirkung der linearen Ver- Fig. 4. Zur Auswirkung der Vielfachstreuung. 
setzung bei ringférmigem Zahlrohrfenster ZF Zahlrohrfenster 


Verlust der Elektronen aus, die urspriinglich in Richtung a gestreut 
wurden, jedoch infolge Vielfachstreuung nicht registriert werden. 

Zusatzlich zu diesen Uberlegungen wurde durch Kontrollmessungen 
bestatigt, daB keine Verfalschungen durch Vielfachstreuung auftreten. 
Dazu wurde das Verhaltnis der Streuintensitaten in den verschiedenen 
Richtungen fiir N, bei mehreren Drucken zwischen 0,1 und 14 Torr 
aufgenommen. Bei 1 Torr zeigte sich eine gerade noch feststellbare 
Verminderung der Intensitaten in den Richtungen 45° und 135° relativ 
zu den anderen Richtungen. Sie lassen sich, wie oben ausgefiihrt, 
deuten durch die Ablenkung der kerngestreuten Elektronen auf ihrem 
Weg ins Zahlrohr. (Bei 45° und 135° ist der Weg ins Zahlrohr am lang- 
sten. AuBerdem ist die wirksame Breite des Zahlrohrfensters in diesen 
Richtungen am geringsten.) 

Zur Druckmessung wurde ein Manometer mit einer Empfindlichkeit 
von etwa 1% bendtigt, um eventuell auftretende kleine Druck- 
anderungen wahrend der Messungen verfolgen und korrigieren zu 
kénnen. Da die iiblichen Vakuummeter im benutzten Druckbereich 
von 2-107 bis 10° Torr diese Empfindlichkeit im allgemeinen nicht 
besitzen, wurde ein Pirani-Manometer mit einem NTC-Widerstand 
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(HeiBleiter) als MeBelement gebaut®’. Es wurde fiir Wasserstoff, Luft 
und Xenon nach einem Mac-Leod-Manometer geeicht. Seine Empfind- 
lichkeit betragt an den Enden des Druckbereichs 10-2 bis 1 Torr etwa 
1%, ist im Innern dieses Druckbereichs aber noch wesentlich groBer 
(1°/o9). Fir die Messungen am Hg-Dampf, dessen Druck bei 1,5 - 10-3 Torr 
lag, reichte seine Empfindlichkeit jedoch nicht aus. Hier wurde ein 
Membran-Mikromanometer* benutzt, dessen Empfindlichkeit bei diesem 
Druck etwa 2% betrug. 


§ 4. Durchfithrung der Messungen. Fehlerquellen 


Urspriinglich war beabsichtigt, die Messungen mit einer Elektronen- 
energie von 200 keV durchzufiihren. Es stellte sich jedoch heraus, daB 
bei dieser Energie zu viele Riickdiffusionselektronen in das Zahlrohr 
gelangten, obwohl ihre Anzahl durch die Einfiihrung der Be-Blenden 
(s. unter 3b) bedeutend herabgesetzt worden war. Durch starkere 
Filterung der in das Zahlrohr gelangenden Elektronen konnten die 
Riickdiffusionselektronen schlieBlich ganz unterdriickt werden. Die 
starkere Filterung wurde nicht durch eine Verstaérkung der Zahlrohr- 
folie erreicht, sondern durch Verminderung der Beschleunigungsspan- 
nung bei gleichbleibender Foliendicke, was wesentlich einfacher war. 


Ein Kriterium fiir die hinreichende Unterdriickung der Riickdiffu- 
sionselektronen wurde folgendermaBen gewonnen: Da fiir kleine Ord- 
nungszahlen Z die Mottsche Theorie allgemein als richtig anerkannt ist, 
gilt bei gleicher Primarelektronenzahl und konstanter Anzahl von 
Streuzentren 1(8;,Z) _ G(9,)-oy(9;, Z) 


ele He Sani 2 (2) 
I(O;, Z) G (Gy) + Ong (Px, Z) 


Darin bedeuten: J die Anzahl der beobachteten Streuelektronen, #,, 3, 
die Streuwinkel, 

Oy die aus der Mottschen Theorie folgenden differentiellen Streu- 
querschnitte und 

® einen Faktor, der die Geometrie der experimentellen Anordnung 
enthalt. 

Da die vorliegende Anordnung um # = 90° symmetrisch ist, sind die 
Geometriefaktoren fiir zwei Winkel, die symmetrisch zu 90° liegen, 


gleich, also & (135°) _ 6 (1209) _, 

@(45°) G60?) 
Tatsachlich wird das Verhaltnis nur ungefahr gleich 1 sein, da die 
Anordnung selbstverstandlich nicht ideal symmetrisch ist. Sind die 


* Atlas-Werke, Bremen. 
23 LortTIE, J. Y.: J. Phys. Radium 16, 317 (1955). 
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Riickdiffusionselektronen hinreichend gut unterdriickt, mu8 die Be- 
stimmung des Verhaltnisses 


& (135°) 1(135°, Z) «on (45°, Z) (3) 


“G(45)°—s«s1(45°, Z) - oy (135°, Z) 


ungefahr 1 ergeben. Werden jedoch die Riickdiffusionselektronen nicht 
vollstandig unterdriickt, so ist das Verhaltnis der Riickdiffusionselektronen 
zu den kerngesteuerten Elektronen bei groBen Beobachtungswinkeln am 
groBten, weil der Streuquerschnitt bei 
groBem Streuwinkel sehr klein ist. Die 
relative VergréBerung der registrierten 
Intensitaten ist also bei grofen Streu- 
winkeln am starksten. Deswegen erhalt 
man um so gréBere scheinbare Werte 
fir &('35) | je schlechter die Riickdif- 
@& (45°) 
fusionselektronen unterdriickt werden. 
Fig. 5 zeigt die bei verschiedenen 
Elektronenenergien gemessenen Werte 


Gi35) peg SMA) pres 


& (45°) (60°) * 

erreichen erst bei etwa 160 keV einen 
Sattigungswert, wahrend bei 200 keV 
dieVerfalschungen auBerordentlich groB 
ae sind. Die endgiiltigen Messungen wur- 
den deswegen bei 150 keV durchgefiihrt. 

Da die Starke der Zahlrohrfolie 
20,4 mg/cm? betragt, ist die Filterung 
sehr stark. Es werden praktisch alle 
Elektronen von weniger als 130 keV 
absorbiert, und die Durchlassigkeit fiir 
die 150 keV-Elektronen betragt nur 


740 760 780 2 etwa 20%. Diese Angaben gelten fiir 

Energie [keV] die 90°-Stellung; bei den anderen 

Fig. 5. Scheinbare Abhangigkeit der Geome- Winkeln ist die Filterung wegen des 
triefaktoren von der Energie infolge st6render a 

Riickdiffusionselektronen schragen Auffalls der Elektronen noch 


entsprechend starker. 

Als Folge der starken Filterung ergibt sich der Nachteil, daB sich 
die Durchlassigkeit sehr stark mit der Energie andert. Wahrend bei 
150 keV nur 20% der auf die Folie treffenden kerngestreuten Elektronen 
durchgelassen werden, sind es bei 170 keV schon 40%. Durch Messungen 
wurde festgestellt, daB eine Spannungsaénderung von 10 keV die Impuls- 
raten im Zahlrohr bei der 45°- und 135°-Stellung schon um nahezu 
50% andert. Die Spannungsschwankungen stellten daher die Haupt- 
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fehlerquelle dar. Sie nahmen mit wachsender Primarintensitat zu und 
betrugen bei den gré8ten Primarintensitaten — die bei groBen Streu- 
winkeln benutzt wurden, um gentigend viele Impulse zu bekommen — 
bis zu +3 keV (Maximalwerte). Es waren deshalb im allgemeinen vier 
Einzelmessungen pro Me8punkt erforderlich, um den mittleren Fehler 
der endgiiltigen Werte unter +5% zu driicken. 


Die Zahl der pro Einzelmessung registrierten Impulse betrug bei 
den Streuwinkeln 45° bis 90° mehr als 10000 und bei den Streu- 
winkeln 120° und 135° niemals weniger als 3000, so daB die statistischen 
Fehler nur eine untergeordnete Rolle spielen. Um nicht zu geringe 
Zahlraten zu erhalten, wurde die Primarstromstirke mit zunehmendem 
Streuwinkel vergréBert. Sie betrug bei 135° etwa 0,1 uA, bei 45° 
nur etwa ein Zehntel davon. Die Messungen erfolgten jeweils so lange, 
bis die Ionisationskammer von+ 200 V auf +100 V entladen war. Je 
nach der Primarstromstarke wurden der Ionisationskammer verschiedene 
auf 1% genau gemessene Kondensatoren zwischen 3 - 104 und 3 - 10° pF 
parallel geschaltet, so daB die MeBzeiten fiir alle Streuwinkel ungefahr 
gleich waren. 

Die Zahlraten lagen im allgemeinen zwischen 10 und 100 Impulsen 
pro Sekunde. Die Auflésungszeit des Zahlrohres wurde mit Hilfe zweier 
radioaktiver Praparate unbekannter Starke bestimmt?+. Sie lag bei 
2,5-10*sec. Die Auflésungskorrekturen waren meistens kleiner als 
2% , nur in Einzelfallen betrugen sie bis zu 3%. Der Nulleffekt des Zahl- 
rohres lag ohne Elektronenstrahl bei 1,4 Impulsen/sec, bei angeschal- 
tetem Elektronenstrahl stieg er infolge der in der Streukammer ent- 
stehenden R6éntgenstrahlung je nach Primarintensitat bis auf 2,3 Im- 
pulse/sec an. Dieser Wert lieB sich einfach bestimmen, wenn man den 
beweglichen Zylinder Z (s. Fig. 2) so stellte, daB er alle Kandale sperrte. 
Dann konnten keine Elektronen in das Zahlrohr gelangen, dagegen 
wurde die Réntgenstrahlung durch die diinne Wand des Messingzylinders 
nur unwesentlich absorbiert. 

Der Gasdruck betrug bei Stickstoff 0,2 Torr und wurde mit wach- 
sender Ordnungszahl entsprechend der Streudquivalenz herabgesetzt. 
Der Hg-Dampfdruck lag bei 1,5- 107% Torr. Die Druckanderungen wah- 
rend der Messungen waren kleiner als 5%, nur in einem Falle waren es 
7%. Bei den Messungen am Quecksilber waren die Druckschwankungen 
durchweg kleiner als 3%. Die Druckaénderungen konnten in allen 
Fallen gut verfolgt und daher sauber korrigiert werden. 

Die von den Wanden der Streukammer abgegebenen Dampfe 
stellten keine ernstzunehmende Fehlerquelle dar. Es wurde festgestellt, 
daB 3-102 Torr dieser Fremdgase etwa 10° Torr Ny streudquivalent 


24 Beers, Y.: Rev. Sci. Instrum. 13, 72 (1942). 
We 
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waren. Da der Druck der Fremdgase, die wahrend der Messungen an 
Gasen mit fliissiger Luft ausgefroren, wahrend der Messungen am 
Hg-Dampf laufend abgepumpt wurden, wesentlich kleiner als 10° Torr 
war, konnten sie die Messungen also nicht verfalschen. 

Die Durchstrémungsgeschwindigkeit der Gase wurde so eingestellt, 
daB der Inhalt der Streukammer in der Stunde ungefahr dreimal er- 
neuert wurde. Durch Messung des Druckanstiegs der Fremdgase in der 
Streukammer nach Absperrung der Pumpe wurde kontrolliert, dab 
diese Durchstromungsgeschwindigkeiten groB genug waren, um Ver- 
falschungen der Messungen durch Fremdgase mit Sicherheit zu ver- 
hindern. 


§5. Auswertung der Messungen 
Die Zahl J der bei fester Energie unter dem kleinen Winkelbereich 


o— pid I+ li in das Zahlrohr gestreuten Elektronen ist 
944? 
a 
I(8,Z) =2a1,Nd(8)1(8)- [ o(O,Z)sinOdO 
s Ad 
mit Jy = Zahl der Primdrelektronen, } 

N = Zahl der Atomkerne/cm%, 

d(#) = mittlerer Durchlassigkeitsfaktor der Fensterfolie des Zahl- 
rohres fiir die in den genannten Winkelbereich gestreuten 
Elektronen, 

1(%) = effektive Lange, auf der die Streuung der ins Zahlrohr ge- 
langenden Elektronen erfolgt (in Fig. 2 bei ®=45° ange- 
deutet), 

o = differentieller Streuquerschnitt. 
Es ist tiblich, o zu beziehen auf den Rutherfordschen Streuquer- 
schnitt ose 99 
On = Ze | ee 
= o cy eh 
p*sint : 


(e = Elementarladung, my = Ruhmasse des Elektrons, c = Licht- 
geschwindigkeit, v = Elektronengeschwindigkeit, 6 = v/c). 
Dann wird 
042 
(OD ees 
- Mi palates 
Ag sin 2 


Gee 
2 


1(9,Z) = 22 ‘a y- 1—P . IpNd(8) 1(8) 


o 
2m, c? OR 


Oo . : 
ers wurde vor das Integral gezogen, weil es in dem erfaBten kleinen 


R 
Winkelbereich A®, der selbst im ungiinstigsten Fall bei 90° nur 
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100’ betragt, praktisch konstant ist; der dabei entstehende Fehler ist 
<1%. Das Integral sei mit S(9) bezeichnet und als Eichfaktor E(?) 


werde definiert E(9) = d(8) -1(9) - S(9). 


Fiir das Verhaltnis der Elektronenzahlen, die bei gleichem Z, gleichem 
Druck und gleicher Primiarelektronenzahl in verschiedenen Richtun- 
gen 3;, 0, beobachtet werden, gilt also 


(9, Z) 


Sub 
E(&) pig gE (4) 
oO 
om (9;,, Z) 
Die Messungen wurden in allen Fallen aut #,=45° bezogen. Da fiir 
kleine Z keine Zweifel an der Giiltigkeit der Mottschen Theorie bestehen, 
ist der zweite Faktor der rechten Seite fiir 
kleine Z bekannt: o ist gleich Oyo, or ist  Tabelle2. Expevimentelle 
ohnehin bekannt. Da die linke Seite der Werte dey Eichfaktoren 
Gleichung aus den Experimenten gewonnen = ——————————— 


wird, k6nnen die Verhaltnisse der Eich- a | Fiey 

faktoren aus den Messungen fiir kleine Z | 

ermittelt werden. Die Winkelverteilung der GO" |) -1,5 eae: 0,033 

Streuung an N,, O, und Ne wurde jeweil a Be Oa 
g a 178 Jewen's 120° | 0,173 £0,005 

mehrere Male aufgenommen, so daB insge- 135° | 0,0329 + 0,001 

samt 9 MeBwerte fiir die Ermittlung jedes 

der Verhaltnisse aoe vorlagen. Die mittleren Fehler der Mittel- 

werte (vgl. Tabelle 2) betrugen deshalb nur 2 bis 3 % , obwohl der mittlere 

Fehler eines Einzelwertes ae a infolge der unter § 4 beschriebenen 


Spannungsabhangigkeit der beobachteten Intensitat 6% bei #;=60° 
und 90° und 8% bei #;=120° und 135° betrug. 


Mit den nunmehr bekannten Eichfaktoren kann aus den Messungen 
oO 


(6,2) 
der Winkelverteilung der Streuung fiir groBe Z das Verhaltnis ae 

Se 2) 

OR 
bestimmt werden. Bei diesen Messungen waren die Spannungsschwan- 
kungen ein wenig schwacher als bei den Messungen zur Bestimmung 
der Eichfaktoren. Deshalb betrug der mittlere Fehler eines Einzel- 


wertes ees a etwa 4,5% bei #;=60° und 90° und 7% bei #, =120° 


und 135°. Fiir Kr, X und Hg wurde jeder MeBpunkt viermal aufge- 
-— (8;, Z) 

nommen. Der mittlere Fehler der Mittelwerte fiir = — betragt 
— (45°, Z) 


OR 
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deshalb etwa 3% fiir 7;—=60° und 90° und 5% fiir 9; =120° und 135°. 
Die entsprechenden Fehler der Messungen am Argon betragen 5% 
bzw. 7%, da hier jeder MeBpunkt nur zweimal aufgenommen wurde. 
[Diese Messungen wurden nur zu Kontrollzwecken gemacht; Unter- 
schiede zwischen Theorie und Experiment sind hier (7 =18) noch nicht 
zu erwarten. | 


§ 6. Ergebnisse 


In Fig. 6 ist o/og als Funktion von @ dargestellt. Bei # =45° sind 
die MeBwerte den theoretischen Werten angepaBt, weil die Giiltigkeit 


45° 60° 50° 120° 735° 45° 60° 90° 120° 135° 45° 60° 90° 120° 135° 45° 60° 90° 120° 735° 


—+ i — 3 —- t —- 


Fig. 6. Winkelabhangigkeit des Streuquerschnitts fiir verschiedene Ordnungszahlen. theoretisch, 
—1o re theoretisch unter Berticksichtigung der Abschirmung, -—— nach BorHe und K1InzinGER. Die 
experimentellen Werte sind mit ihren mittleren Gesamtfehlern eingetragen 


der Mottschen Theorie bei kleinen Winkeln und beliebigen Z experimen- 
tell nachgewiesen ist. Die experimentellen Werte sind mit ihren mittleren 
Fehlern eingetragen. Die Kurven, die die Mottsche Theorie liefert, 
wurden aus den numerischen Werten von DoGGET und SPENCER” und 
SHERMAN”® durch Interpolation gewonnen. Sie sind bis auf 1% genau. 
Fir Z=80 war es nétig, die Abschirmung des Kernfeldes durch die 
Elektronenhiille zu beriicksichtigen. Die Korrekturen hierfiir wurden 
aus der Molitreschen Theorie?? gewonnen: Die aus der Mottschen Theorie 
folgenden Streuquerschnitte wurden mit den bei MoLizRE angegebenen 
Korrekturfaktoren g(#) multipliziert. Bei den kleineren Ordnungs- 
zahlen lagen die Abschirmungskorrekturen in der GréBe der experimen- 
25 DoccET, J.A., u. L.V. SPENCER: Phys. Rev. 103, 1597 (1956). 


26 SHERMAN, N.: Phys. Rev. 103, 1601 (1956). 
7 MoLibrRE, G.: Z. Naturforsch. 2a, 133 (1947). 
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tellen Fehler oder darunter. — Zum Vergleich sind die Streuquer- 
schnitte eingezeichnet, die nach den Messungen von KINnzINGER und 


BoTHE®’ zu erwarten widren. 


Fig. 7 ist nur eine andere Darstellung derselben Messungen: olor 
wurde als Funktion von Z aufgetragen; Parameter sind die groBen Streu- 


winkel, fiir die Abweichun- 
gen von der Theorie zu 
vermuten sind. Die MeB- 
punkte sind so normiert, 
daB sie fiir kleine Ordnungs- 
zahlen (Z=7, 8, 10) mit 
den theoretischen Werten 
zusammenfallen. 


Die Messungen bestati- 
gen innerhalb der Fehler- 
grenzen von etwa + 5% 
die Mottsche Theorie. Die 
von anderen Autoren ge- 
fundenen Abweichungen 
bei groBen Ordnungszah- 
len Z und groBen Streu- 
winkeln kénnen nicht be- 
statigt werden. 


§ 7. Diskussion 


Zur Zeit der Messungen 
von BoTHE und KINZIN- 
GER gab es noch eine 
Reihe offener Fragen in der 
Theorie der Elektronen- 
streuung am punktférmigen 
Kern, so daB man die Hoff- 
nung hatte, durch Korrek- 
turen an der Mottschen 
Theorie die abweichenden 
Messungen der genannten 


Autoren erklaren zu k6nnen. 


18 
og 
a 

15 


Theoretische Werte 


—-—--—Werre nach BoTKHE 


0 20 40 60 60 
Ordnungszahl Z 
Fig. 7. Z-Abhangigkeit des Streuquerschnitts ftir verschie- 


dene Streuwinkel. theoretisch, ——— nach Borne und 
Kinzincer. Die experimentellen Werte sind mit ihren mittleren 
Gesamtfehlern eingetragen 


Inzwischen sind jedoch einige Ar- 


beiten erschienen, die diese Fragen im wesentlichen klaren: 
Der Einflu8 der Strahlungskorrekturen auf die Elektronenstreuung 
wurde zuerst von SCHWINGER®? in erster Bornscher Naherung behandelt. 


28 KINZINGER, E., u. W. BotHeE: Z. Naturforsch. 7a, 390 (1952). 
29 SCHWINGER, J.: Phys. Rev. 76, 790 (1949). 
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Zwar konnten seine Ergebnisse die experimentell gefundenen Ab- 
weichungen von der Mottschen Theorie nicht erklaren, da sich in 
erster Bornscher Naherung keine Z-Abhangigkeit der Strahlungskorrek- 
turen ergibt; auBerdem betragen die Strahlungskorrekturen bel den 
von BorHe und KinzINGER verwandten Energien nur wenige Prozent. 
Jedoch ergab die von NEwton® berechnete zweite Naherung der Strah- 
lungskorrekturen merklich gréBere Abweichungen und die erwartete 
Z-Abhangigkeit. Es schien, als sei eine Grundlage zur Erklarung der 
abweichenden Experimente gefunden. 

Einen vorlaufigen AbschluB fand das Problem durch die Arbeit von 
Suurs®!, Er berechnete unter Vernachlassigung kleiner Glieder die 
Strahlungskorrekturen in allen Bornschen Naherungen. Danach erhalt 
man als Streuquerschnitt fiir die Elektronenstreuung 


6 = Oyo [1— 4(0, E, AE)] 


o 
2E sin — 
en 2) In a 


m M,C? ya 


mit 


Hierin ist « die Feinstrukturkonstante, E die Gesamtenergie des Elek- 
trons, m2, seine Ruhmasse, se das Aufldsungsvermégen der experimen- 


tellen Anordnung, das durch die Beseitigung der Infrarotdivergenzen 
hineinkommt. Uberraschend ist, daB 6 nicht von Z abhangt, daB sich 
also die potentialabhangigen Glieder der Strahlungskorrekturen gegen- 
seitig aufheben (abgesehen von den vernachlassigten Gliedern, die klein 
gegen 6 sind). Da die experimentell gefundenen Abweichungen stark 
von Z abhangen, lassen sie sich also nicht durch Strahlungskorrekturen 
erklaren. Diese waren auch zu klein. Unter den in dieser Arbeit be- 
schriebenen Versuchsbedingungen ergibt sich nach SuURA, wenn man 
fiir AF als mittleren Wert 15 keV einsetzt, 


é en 3 % . 


Unter den Versuchsbedingungen von BoTHE und KINZINGER sowie PAUL 
und RricH® ergeben sich noch kleinere Werte, da deren MeBanord- 
nungen wegen der schwacheren Filterung ein noch kleineres Auflésungs- 
vermoégen besaBen. 


Ein weiterer EinfluB, der in der Mottschen Theorie nicht beriick- 
sichtigt ist, wurde in neuerer Zeit durch FREESE und Harn®8 durch- 
gerechnet. Die endliche GréBe des Kernradius wirkt sich schon auf die 


80 NEwTon, R.G.: Phys. Rev. 97, 1162 (1954). 

31 SuurRA, H.: Phys. Rev. 99, 1020 (1955). 

2 PAUL, W., u. H. Reicm: Z. Physik 131, 326 (1952). 

33 FREESE, E., u. K. Hain: Z. Naturforsch. 9a, 456 (1954). 
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elastische Streuung solcher Elektronen aus, deren kinetische Energie 
mit ihrer Ruhenergie vergleichbar ist: Die Elektronen gewinnen durch 
die Coulomb-Anziehung so viel Energie, daB ihre Wellenlange mit den 
Kerndimensionen vergleichbar wird und Kerninterferenzen auftreten. 
Die Rechnung ergibt, da8 dieser Einflu8 sowohl bei der hier benutzten 
Energie als auch bei den von BoTHE und KINZINGER verwendeten 
150 bis 400 keV zu vernachlassigen ist, wahrend er bei der von Paur 
und REIcH benutzten Energie von 2,2 MeV so groB ist, daB er die von 
diesen Autoren gemessenen Abweichungen zum groBen Teil verur- 
sachen kann. 

Wahrend also der Einflu8 der Strahlungskorrekturen und der end- 
lichen GréBe der Atomkerne unter den hier vorliegenden Versuchs- 
bedingungen keine Rolle spielt, macht sich die Abschirmung durch die 
Elektronenhiille im Falle des Quecksilbers stark bemerkbar. Die Beriick- 
sichtigung der Abschirmungskorrekturen nach MOoLiERE* fiihrt zur 
Ubereinstimmung der Messungen mit der Mottschen Theorie. Aller- 
dings ware nach der Moliéreschen Theorie auch bei den Messungen von 
BotuE und KINZINGER fiir Z=79 und # =30° eine Verkleinerung des 
Streuquerschnittes um etwa 12% infolge der Abschirmung zu erwarten. 
Dieser EinfluB tritt dort aber nicht auf. Einen Grund dafiir geben 
die Autoren nicht an. 


Die Anregung zu dieser Arbeit ging von meinem verstorbenen Lehrer, Herrn 
Professor Dr. Cor. GERTHSEN, aus. Ich schulde ihm fiir seine groBziigige Férderung 
gr6Bten Dank. Herrn Professor Dr. E. Huster danke ich fiir sein Interesse am 
Fortgang der Arbeit und Herrn Dozent Dr. G. Lauxren fiir seine anregende Unter- 
stiitzung bei ihrer Fertigstellung. Mein besonderer Dank gilt Herrn Dr. K. ULMER, 
von dem ich wahrend zahlreicher Diskussionen wertvolle Hinweise erhielt. Der 
Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich dafiir, daB sie die Mittel zur Durch- 
fiihrung der Arbeit zur Verfiigung stellte. 


34 MoLizRE, G.: Z. Naturforsch. 2a, 133 (1947). 
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Die Lebensdauer des 1,416 MeV-Niveaus von Radium Cc’ 
Von 
M. TutTTER* 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 6. Marz 1959) 


Die mittlere Lebensdauer des 1,416 MeV-Niveaus von RaC’ wurde mittels der 
Methode der verzégerten Koinzidenzen zu (2,3 + 1,9) - 102° sec bestimmt. 


A. Ziel der Arbeit 


Die angeregten Niveaus von RaC’, die beim f-Zerfall von RaC be- 
setzt werden, kénnen sowohl durch y-Strahlung und Aussendung von 
Konversionselektronen (e-) als auch durch weitreichende «-Strahlung 
zerfallen. Das 1,416 MeV-Niveau nimmt insofern eine Sonderstellung 
ein, als der y-Ubergang in den Grundzustand infolge des Verbots J =0— 
J =0 vollstandig konvertiert ist und die Intensitat der «-Emission etwa 
dreimal so groB ist wie die gesamte «-Intensitat der tibrigen angeregten 
Niveaus. Die Lebensdauer dieses Niveaus ist von mehreren Autoren auf 
relativ zu denen der tibrigen Niveaus hohe Werte (GréBenordnung 
107° sec) geschatzt bzw. berechnet worden? 4. 

Ziel der Arbeit war es, die mittlere Lebensdauer dieses Niveaus zu 
messen. 


B. Methode 


Zur Messung wurde die Methode der verzégerten Koinzidenzen an- 
gewandt: Zwei gegen das Praparat gerichtete Szintillationszahler sind 
durch in ihrer Linge veranderbare Verzégerungskabel mit der Koinzi- 
denzstufe verbunden. Es werde zuniachst ein Praparat betrachtet, wel- 
ches tiber einen unendlich kurzlebigen Zwischenzustand zerfallt, von dem 
also je zwei Teilchen gleichzeitig ausgesandt werden. Mi8t man die 


* Jetzt Max-Planck-Institut fiir Physik und Astrophysik, Miinchen. 

1 Fower, R.H.: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 129, 1 (1930). 

2 RUTHERFORD, W.B., Lewis u. B.V. BowDEn: Proc. Roy. Soc Lond., Ser. 
A 142, 347 (1933). 

* Fert, E.: Nuclear Physics, S. 104. Chicago, Ill.: Chicago University Press 
1950. 

* Bet, R.E., in K. SteGBann, Beta- and Gamma-Ry Spectroscopy, S. 517. 
Amsterdam: North-Holland Publ. Co. 1955. 
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Koinzidenzrate als Funktion der Differenz x der Impulslaufzeiten, die 
der Langendifferenz der beiden Verzégerungskabel entspricht, so erhalt 
man nach Subtraktion der zufalligen Koinzidenzen die sog. prompte 
Verzégerungskurve P(x). 

+00 

ot ae i reat dx ist die Koinzidenzauflésezeit der Apparatur, 


wo £ die Koinzidenzrate im Maximum der Kurve P(x) bedeutet®. 


lin SE 


Werden Koinzidenzereignisse gemessen, die von einem Zustand mit 
endlicher mittlerer Lebensdauer @ herriihren, und zahlt der eine der 
beiden Szintillationszahler nur die Teilchen vom Zerfall des Anfangs- 
kerns, der andere nur die vom Zerfall des Endkerns, dann erhalt man in 
entsprechender Weise die Verzégerungskurve F (x). 


Werden P(x) und F(x) normiert, so daB 


i patie (eich er 


ist, dann gilt 


mit 
1/0 -exp(—?/@) fiir t20 
w (t) =| is 
0 fii b= 0. 


Daraus folgt die gesuchte mittlere Lebensdauer 


+00 +090 
f «F(x)dx— f x P(x) ax}. 


x=—Cco X=—CO 


1 
o=-} 


O ist also gleich der Abszissendifferenz der Schwerpunkte der Flachen 


+00 +00 
PG) ae iad Pig an © 


Da der zu messende angeregte Zustand des RaC’ durch f- (eventuell 
auch durch y-) Uberginge entsteht und sowohl durch Aussendung von 
weitreichenden «-Teilchen (im folgenden mit «’ bezeichnet) als auch von 
e--Teilchen zerfallt (s. Fig. 1), kénnten zur Aufnahme der Verzogerungs- 
kurve F(x) grundsatzlich f-«’- oder f-e~-Koinzidenzen gezahlt werden. 
Die Apparatur wurde zur Messung der f-«’-Koinzidenzen eingerichtet, 
weil bei ihnen mit einfachen Mitteln die Bedingung: Teilchen vom Zerfall 
des Anfangskerns nur im einen Szintillationszahler, Teilchen vom Zerfall 


5 Bay, Z., V.P. Henri u. H. KANNER: Phys. Rev. 100, 1197 (1955). 
6 Bay, Z.: Phys. Rev. 77, 419 (1950). 
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des Endkerns nur im anderen weitgehend erfiillbar ist und die weiter 
unten aufgefiihrten stérenden Koinzidenzen geniigend klein gehalten 
werden k6onnen. 

Zur Aufnahme der Kurve P(x) wurden f-y-Koinzidenzen desselben 
Praparates benutzt, da die Zeit zwischen den f- und den zugehérigen 
y-Ubergangen als klein (<10™ sec,7:8) gegen die zu erwartende mittlere 
Lebensdauer des 1,416 MeV-Niveaus angenommen werden kann. 


RaB Ral Rac” 
Halbwertzelt: 268 min 79.9min 15-10" *sec 
aGrundzustondes 1B 


377MeV~ * 


1416 Me\V-Mveou 


5 
S 

aaa 

I fel SF 

jo JR eee 


Y WA 
y, Y 
E x y ee a 
weitrerchende ~~ £7 \Z 
YY ye 
jie 0G Sat 
YL  9069MeV 
ot Be 
jo fo Ne 
L 68 MeV 
Y, Za 
Ra 


Fig. 1. Vereinfachtes Zerfallsschema von RaB, RaC und RaC’. (Die Energieabstande zwischen den Niveaus 
sind nicht mafstabgerecht; von den angeregten Niveaus von RaC ist nur eines, von RaC’ sind nur zwei 
eingezeichnet) 


C. Versuchsanordnung 


Fig. 2 zeigt das Blockschaltbild der Apparatur. Die beiden Szintil- 
lationszahler stehen einander in einem lichtdicht abschlieBenden Rohr 
gegentiber. Tr bezeichnet den Praparattrager, eine Flimmerfolie, auf die 
das auf einer Aluminiumfolie niedergeschlagene Ra(B + C)soaufgebracht 
wird, daB der Niederschlag gegen den «-Zahler gerichtet ist. Der Durch- 
messer der 3 mg/cm? dicken Aluminiumfolie betragt 4 mm. Die Flachen- 
dichte des Praparattragers ist 4,5 mg/em®. S, und S, sind die beiden 
Szintillatoren mit 5 g p-Terphenyl + 17 mg Diphenylhexatrien pro Liter 
m-Xylol. Bei Sz ist die Schichtdicke der Lésung 11 mm. Die Kiivette 
ist gegen das Praparat hin mit einer 12 mg/cm? dicken Aluminiumfolie 
abgeschlossen, die alle vorkommenden «-Teilchen absorbiert. Bei S, 

? RUTHERFORD, F. A.B. Warp u. W.B. Lewis: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. 
A 131, 684 (1931). 

8 DEMICHELIS, F., u. R. MALVANO: Nuovo Cim. 10, 405 (1953). 
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ist die Schichtdicke der Lésung 100 bis 130 u. Diese Fliissigkeitslamelle 
ist gegen das Praparat hin von einer «2 mg/cm? dicken Glimmerfolie 
begrenzt. Die Dimensionierung ist so gewahlt, daB einerseits ein groBt- 
mégliches Stiick der gesamten Reichweite eines «-Teilchens in der 
Szintillationsschicht zuriickgelegt wird, andererseits das Reichweiten- 
ende eines senkrecht einfallenden «-Teilchens der gré8ten vorkommenden 


Energie gerade am Ende ie 

der Szintillationsschicht Li Nod, Aynodenausgang 
liegt. Der Abstand des eee 

Praparates vom «-Szin- »|_ACA 5819 ( RCA 5879s 

tillator ist 1,8 mm. Die Be Se 

Plexiglaslichtleiter L sind verzogerungskabe/ 


(Felten uv. Guilleaume 95/26) 
K. 


der gewdlbten Form der 
Photokathoden der ver- a 
schnelle 


wendeten Vervielfacher Koineidenestule 9 
Auto: 10° 
angepaBt. utlosezelt 095-10 9sec 


Schneller Verstirker 
Anstiegszelt §: 10 *sec 


An die Anodenaus- Warversiiriar die scineler Lntegral- 


ig : Uiskriminaror(6EN6, 
gange der Vervielfacher aa a 
sind die Verzdgerungs- Verstirker Ar” Versttirker Mod.r00"* | 
kabel (Wellenwiderstand Anstiegszeit 1,710 "sec Anstegszelt 5-10°7sec 


Z =150Q) angeschlossen, ve 
die in Langen von 160 se 
bis 400 cm auswechselbar 
sind. An ihren Eingangen 
in die schnelle Koinzidenz- 
stufe sind KurzschluB- 
leitungen K (ebenfalls Z = 
150 Q) angebracht, die 
zur zeitlichen Verktirzung 
der ankommenden Im- Fig. 2. Blockschaltbild der Apparatur. (Erklarung s. Text) 
pulse dienen. Ihre Lange ; 

ist mit 14cm so gewahlt, daB die Auflésezeit der Koinzidenzstufe 
fiir sich 0,95 - 10-9 sec betraégt*. Diese Auflésezeit wird mittels 
kiinstlicher Koinzidenzen gemessen, indem beide Verzégerungskabel 
an eine Vervielfacheranode angeschlossen werden. Macht man die 


Lntegra/- 
Wskriminaror 


Lnfegral- 


diskriminator™ i 


fangsame 
Koinzidenzsture 
Auflésezeit 4-10""sec 


Verstirker Ar 
Anstiegszelt 17- 10 "sec 


Zahlwerk 7 


LZihlwerk 2 


* Die Auflésezeit der Koinzidenzstufe fiir sich ist nicht zu verwechseln mit der 
Auflésezeit der Apparatur T = a P(x) dx, welche 1,78 - 10~* sec betrug. 
0 
9 Bay, Z.: Rev. Sci. Instrum. 22, 397 (1951). 
10 MaGEE, F.1., P.R. BELL u. W.H. Jorpan: Rev. Sci. Instrum. 23, 30 (1952). 
11 JOHNSTONE, C.W.: Nucleonics 11, Nr. 1, 36 (1953). 


12 SrRICKLER, T.D., u. W.G. WaADEY: Rev. Sci. Instrum. 24, 13 (1953). 
13 ELMORE, W.C., u. M. Sanps: Electronics. New York: McGraw-Hill Book 


Company 1949. 
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Leitungen K kiirzer als 14cm, dann wird die Hohe der Vervielfacher- 
impulse so sehr verkleinert, daB in der Koinzidenzstufe Zahlverluste 
auftreten. 

Der schnelle Diskriminator im ,,Seitenzweig“ hat die Aufgabe, die 
Impulse der «-Hauptgruppe von RaC’ zurtickzuhalten. Der Diskrimi- 
nator im ,,Mittelzweig“‘ soll dagegen alle von der schnellen Koinzidenz- 
stufe kommenden Impulse durchlassen. Seine Schwelle liegt knapp tiber 
dem Rauschpegel. Die unterschiedliche Héhe der beiden Diskriminator- 
schwellen wiirde zur Folge haben, daB zwei Impulse, die zu einem Koin- 
zidenzereignis gehoren, vor der langsamen Koinzidenzstufe zeitlich nicht 
mehr genau zusammenfallen. Zur Kompensation dieser Zeitdifferenz 
ist im Mittelzweig zwischen Verstarker und Integraldiskriminator eine 
Verzogerungsleitung V geschaltet, die die Impulse um etwa 0,2 usec 
verzogert. 

Der Integraldiskriminator am Ende des Seitenzweiges wirkt lediglich 
als Impulsformer fiir die nachfolgende langsame Koinzidenzstufe. 


D. Ausfiihrung der Versuche 


Zunachst wurde untersucht, ob die gewiinschten /-x’-Koinzidenzen 
in einer fiir eine Messung ausreichenden Weise von den tibrigen, st6renden 
Koinzidenzen zu trennen sein wiirden. 


Ausgehend von dem Zerfallsschema (Fig. 1) wurden die Raten aller 
Arten von Koinzidenzen, die in der schnellen Koinzidenzstufe statt- 
finden kénnen, unter vereinfachenden Annahmen gréBenordnungsmaBig 
berechnet. Diese Raten wurden dann in Vorversuchen den wirklichen 
Verhaltnissen entsprechend korrigiert und die wichtigsten bzw. gr6éBten 
unter ihnen in Abhangigkeit von der Praparatstarke graphisch darge- 
stellt (Fig. 3). 

Die abkiirzende Schreibweise fiir die Art der Koinzidenz ist dabei 
folgende: der erste in der Klammer stehende Buchstabe bezeichnet die 
Art der im f-Zahler nachgewiesenen Teilchen, der zweite die der zuge- 
hoérigen, im «-Zahler nachgewiesenen Teilchen. Der Index w hinter der 
Klammer bedeutet, daB es sich um wahre Koinzidenzen handelt. Z be- 
zeichnet die Summe aller zufalligen Koinzidenzen. Die hohe Rate der 
(By),.-Koinzidenzen und der zufalligen Koinzidenzen Z rithrt daher, daB 
der «-Szintillator auch auf £-Teilchen und y-Quanten anspricht. 

Mit Hilfe des Seitenzweigs sollen aus der Summe der in Fig. 3 an- 
gegebenen Koinzidenzen die gewiinschten (f«’),,-Koinzidenzen ausge- 
wahlt werden. Die Schwelle des schnellen Seitenzweigdiskriminators ist 
zu diesem Zweck so eingestellt, da die Impulse der vom Grundzustand 
von RaC’ emittierten «-Teilchen, also der «-Hauptgruppe, und der vom 
ersten angeregten (609 keV-) Niveau emittierten «-Teilchen, welche zu 
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den (B«’),,-Koinzidenzen nicht beitragen, zuriickgehalten werden. Uber 

die Schwelle dieses Diskriminators und damit zur langsamen Koinzi- 
denzstufe gelangen folgende Impulse: 

1. Die gewiinschten Impulse der «’-Teilchen (s. Definition S. 369), 

2. die Impulse derjenigen «-Teilchen, die von den oberhalb 1,416MeV 

liegenden Niveaus emittiert werden (im folgenden mit «’’ bezeichnet), 

70? 

1/sec 


Koinzdenzr are 
3S 
on 


1 14 L [Ta 1 eer ese. | 
Ca ae hi /i a a 


Fig. 3. Vor dem Zahlwerk 2 zu erwartende Koinzidenzraten als Funktionen der Praparatstarke N. (e~ be- 
zeichnet die Konversionselektronen des Uberganges vom 1,416 MeV-Niveau in den Grundzustand, f die zum 
Zerfall von RaB in ein angeregtes Niveau von RaC sowie von RaC in ein angeregtes Niveau von RaC’ 
gehérenden f-Teilchen) 


3. Summationsimpulse, die durch Superposition zweier _ Impulse am 
Dynodenausgang des «-Zahlers entstehen [im folgenden mit (aa) be- 
zeichnet |; ihre Rate ist von der Schwellenhéhe des Diskriminators stark 
abhangig, ' 

4. ein Bruchteil k der Impulse der «-Hauptgruppe, bedingt durch die 
schlechte Energieauflésung des Terphenyl-Szintillators, . 

5. Impulse von y-Quanten. Wahrend die Impulse der direkt vom 
Praparat durch den Szintillator laufenden f-Teilchen und y-Quanten 
kleiner sind als die der «-Hauptgruppe, kénnen von y- Quanten ausgeldste 
Streuelektronen den Szintillator parallel zu seiner Oberflache durchlaufen 
und so Impulse erzeugen, die tiber die Diskriminatorschwelle hinausreichen. 
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Durch diese Impulse entstehen in der langsainen Koinzidenzstufe 
eine groBe Anzahl von wahren und zufalligen Koinzidenzen. Sie wurden 
ebenfalls berechnet und in Vorversuchen korrigiert. Die wichtigsten 
von ihnen zeigt Fig. 4. 


Aus Fig. 3 und 4 ist zu ersehen, daB die eingangs erlauterte Methode 
der Messung der Verzégerungskurven realisierbar ist, némlich zur Auf- 
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Fig. 4. Vor dem Zahlwerk 1 (Fig. 2) zu erwartende Koinzidenzraten als Funktionen der Praparatstarke N. 

(Der Index w an der eckigen Klammer bedeutet, daB es sich um wahre Koinzidenzen beziiglich der langsamen 

Koinzidenzstufe handelt. An der ersten Stelle in der Klammer sind die vom Mittelzweig kommenden Koin- 

zidenzimpulse, an der zweiten die vom Seitenzweig kommenden Impulse genannt. Fiir den Faktor k ist ein 
oberer Grenzwert von 107? eingesetzt) 


nahme der Kurve f(x) die (Ba’),,-Koinzidenzen und zur Aufnahme der 
Kurve P(x) die (By),,-Koinzidenzen zu verwenden. 


Bei der Aufnahme der Kurve P(x) (Zahlwerk 2) sind neben den 
(By) -Koinzidenzen, die von Niveaus herriihren, deren Lebensdauern 
klein gegen die zu messende Lebensdauer sind (sog. prompte Koinzi- 
denzen), nach Abfall der zufalligen Koinzidenzen Z noch (B«’),,- und 
(Be-),-Koinzidenzen vorhanden, welche zu dem zu messenden Niveau 
gehéren. Da ihr Ratenverhaltnis zu den (fy),-Koinzidenzen nur ~ 4/100 
betragt, ist ihr EinfluB auf die Kurve P(x) vernachlassigbar. 
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Bei der Aufnahme der Kurve F(x) (Zahlwerk 1) stéren nach Abfall 
der zufalligen Koinzidenzen noch die [(Ba’’),.0’”],,- und die [(By). 7 ]}o~ 
Koinzidenzen; das Ratenverhiltnis ae oJ /[(Ba’)» &’], ist jedoch 
bekannt™, das Ratenverhaltnis [(By),,7]p/[( (Ba). % ", kann durch 
Absorptionsmessungen bestimmt peti ee es sich bei diesen beiden 
stérenden Koinzidenzarten um prompte Ereignisse handelt, kénnen sie 
in der Form der Kurve P(x) von der bei der Messung erhaltenen Kurve 
F’(x) subtrahiert werden. Die so erhaltene Kurve F (x) enthalt nur noch 
die zu messenden [(8«’),,«’],,-Koinzidenzen. 


E. Ergebnisse 
Fig. 5 zeigt die Kurve 


F(x) =C{F'(x) — P(x) 28.4, — P(x — x,) 78 
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Fig. 5. Die prompte Verzdgerungskurve P(x — xg) und die den gemessenen f-x%-Koinzidenzen zugehdrige 
Verzégerungskurve F(x). Beide Kurven sind auf gleiche Flache normiert. (Der einfache statistische Fehler 
im Maximum der Kurve P(x — xq) ist kleiner als der Radius der gezeichneten Kurvenpunkte) 


zusammen mit der Kurve P(x — x,). F’(«) und P(x) sind die aus 48 Ein- 
zelmessungen der Verzégerungskurven resultierenden Summenkurven, 
Fy bzw. P, die Koinzidenzraten im Maximum der Kurven F’(x) Seat 568), 
A, bzw. A, die Verhaltnisse der Raten der [(By)»y],.- bzw. U(Ba I ee Jw" 
Koinzidenzen zur Gesamtrate der an der Kurve F’(x) beteiligten Koin- 
zidenzen und x, die der rechnerisch ermittelten Flugzeit der a-Teilchen 
vom Praparat zum Szintillator entsprechende Kabellange. Die einge- 
zeichneten Fehlergrenzen sind aus den einfachen statistischen Fehlern 


14 Lewis, W.B., u. B.V. Bowpen: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 145, 235 


(1934). 
Z. Physik. Bd. 155 25 
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der gemessenen Raten errechnet. Der Normierungsfaktor C ist ‘so. ge- 
wahlt, daB 


ist. 
Nach der eingangs angegebenen Formel fiir die gesuchte mittlere 
Lebensdauer ergibt sich aus den abgebildeten Kurven der Wert 


O = (2,3 £1,9) - 107 sec 


als mittlere Lebensdauer des 1,416 MeV-Niveaus von RaC’. 

Der Fehler +1,9 - 101° sec stellt eine Grenze dar. Er setzt sich zu- 
sammen aus 

I. dem Fehler, der aus den dreifachen statistischen Fehlern der MeB- 
werte ermittelt wurde (+1,5 - 10 sec), 

II. den Fehlern, deren Ursache nachstehend unter 3., 4. und 7. an- 
gegeben ist. 

Die in Betracht kommenden Ursachen systematischer Fehler sind 
folgende: 

4. Die Verstarkung der Vervielfacher ist von der Zahlrate, d.h. der 
Praparatstarke abhangig!®. Nach Einlegen des Praparats sinkt die Héhe 
der Vervielfacherimpulse zunachst ab. Da das Praparat ziemlich schnell 
zerfallt, durchlauft die Impulshoéhe nach einiger Zeit ein flaches Minimum 
und steigt schlieBlich langsam wieder an. Die zur Aufnahme der Ver- 
zogerungskurven giinstigste Zeitspanne ist die, in welche das Minimum 
der Impulshéhe fallt, weil hier naturgem&B die Anderung der Impulshéhe 
mit der Zeit am kleinsten ist. Da bei jeder Messung die Schwelle des 
Seitenzweigdiskriminators fest eingestellt wurde und die Liangendiffe- 
renz der Verzégerungskabel entweder vom kleinsten zum gréBten Wert x 
fortschreitend oder umgekehrt geandert wurde, ist die Zahlrate in der 
Mitte der resultierenden Kurve F(x) kleiner als sie bei konstanter Ver- 
vielfacherverstarkung ware. Eine einseitige Verzerrung der Kurve F(x) 

-CO 
bzw. eine Verschiebung des Schwerpunktes der Flache y F(x) dx kann 
=O. 
jedoch durch die sich andernde Vervielfacherverstarkung nicht erzeugt 
worden sein, da die Kurve in beiden Richtungen von x gleich haufig 
gemessen wurde. Die Kurve P(x) wird im Gegensatz zu F(x) weitaus 
weniger beeinfluBt, da im Mittelzweig keine Impulshéhendiskriminierung 
vorgenommen wird. Dies diirfte die Erklarung dafiir sein, daB die 
Kurven F(x) und P(x — x,) einander nicht im Maximum der Kurve F(x) 
schneiden, wie es nach der Theorie sein miiBte'®. Bei der Bestimmung 


15 Kress, A.: Ergebn. exakt. Naturw. 27, 361 (1953) 
16 NewrTon, T.D.: Phys. Rev. 78, 490 (1950). 
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von @ nach der Methode der Momente wirkt die Gesamtheit aller Kurven- 
punkte, so daB die Gestalt der Kurve F(x) nicht von entscheidender Be- 
deutung ist. 

2. Einen ahnlichen EinfluB (wie unter 1.) itben die [(By), (««)],- und 
[(By), Ra],-Koinzidenzen auf die Kurve F(x) aus. Sie bewirken eine 
Anhebung der beiden Seiten von F(x). Es handelt sich dabei um wahre 
Koinzidenzen beziiglich der schnellen Koinzidenzstufe, die hinter der 
langsamen Koinzidenzstufe mit N% bzw. N? abfallen. Ihre Raten kénnen 
nicht gesondert gemessen und daher auch nicht von F(x) subtrahiert 
werden. Sie wurden fiir jede Messung berechnet. Die Summe ihrer 
Raten betrug zur Zeit der Messung im Mittel ~ 1/10 der Summe der mit 
N? bis N* abfallenden Koinzidenzraten. Ihr Einflu8 auf F(x) ist daher 
vernachlassigbar klein. Aus dem gleichen Grund wie oben angegeben, 

+00 
k6nnen sie ebenfalls keine Verschiebung des Schwerpunktes von f F(x) dx 
erzeugen. a 

3. Bei der Beriicksichtigung der Flugzeit der «-Teilchen wurde in der 
Auswertung fiir diese Zeit ein Mittelwert eingesetzt.. Der dadurch even- 
tuell verursachte Fehler wurde zu maximal +0,2 - 10729 sec berechnet. 

4. Die B-y- oder y-y-Koinzidenzereignisse der Kurve P(x) gehéren 
zu angeregten Niveaus, deren Lebensdauern im allgemeinen klein gegen 
die gemessene sind. Bei einigen energetisch tief liegenden Niveaus kann 
dies nicht mit Sicherheit behauptet werden. Zu diesen Niveaus gehérende 


+00 
Koinzidenzereignisse kénnten den Schwerpunkt der Flache f P(x) dx 


[o,0) 

etwas verschoben haben. Zur Abschatzung des durch eine solche Ver- 
schiebung verursachten Fehlers wurde die Kurve P(x) auch mit Co® als 
Praparat aufgenommen, da die Lebensdauer der angeregten Niveaus des 
entstehenden Ni® sicher <10™ sec ist!’. Eine Verschiebung des Fla- 
chenschwerpunktes dieser Kurve gegeniiber der mit Ra(B-}C) aufge- 
nommenen war nicht festzustellen (< +0,1-107sec). Die Grenze des 
dadurch méglichen Fehlers wurde zu +0,1 - 101° sec angenommen. 

5. Die Kurve F(x) ist mit 6 —«’-Koinzidenzen aufgenommen, die 
Kurve P(x) dagegen mit B-y-Koinzidenzen. Durch die Verschiedenartig- 
keit der Gestalt der «- und der f- bzw. y-Impulse kann kein Fehler ent- 
stehen, da die Impulse an den Eingangen der schnellen Koinzidenzstufe 
durch die KurzschluBleitungen von etwa 10 “sec auf die einheitliche 
Lange von 0,95 - 10°° sec gekiirzt werden und dadurch nur ein kurzes 
Stiick des Anstiegs der urspriinglichen Impulse verwendet wird. 

6. Die folgenden Ursachen kénnten die Fehler der MeBwerte von 
F(x) und P(x) tiber die statistischen Fehler hinaus vergréBern: 


17 Bay, Z., V.P. HENRI u. F. McLERNON: Phys. Rev. 97, 561 (1955). 
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a) Die Verstarkung des A1-Verstarkers im Mittelzweig ist wegen der 
eingebauten Kristalldioden temperaturabhangig. Schwankungen dieser 
Verstarkung haben Schwankungen der Zahlrate im Mittelzweig zur Folge. 


+00 +00 
(Fiir die Lage der Schwerpunkte von f F(x) dx und f P(«%—x,) sind 


diese Schwankungen unkritisch, da sie in beide Kurven in gleicher Weise 
eingehen.) 


b) Statistische Schwankungen der Empfindlichkeit der schnellen 
Koinzidenzstufe. 


c) Wechselnde Ubergangswiderstande der Kupplungen der Verzdge- 
rungsleitungen. 


d) Stérimpulse von auBen, welche wegen der hohen Verstarkung im 
Mittelzweig zum Zahlwerk 2 gelangen konnen. Zum Zahlwerk 1 kénnen 
sie nur mit sehr kleiner Wahrscheinlichkeit gelangen, da der Seitenzweig 
nur eine geringe Verstarkung besitzt und fiir Stérimpulse praktisch un- 
empfindlich ist. 

Um nachzupriifen, wie groB der EinfluB dieser systematischen Fehler- 
quellen ist, wurden die einzelnen MeBkurven Ff; (x) bzw. P.(x) auf gleiche 
Flache wie die Summenkurven Ff’ (x) bzw. P(x) normiert und zu jedem 
MeBpunkt von F;’(x) bzw. P:(x) dessen einfacher statistischer Fehler 
eingezeichnet. Die Kurvenpunkte von F’ (x) bzw. P(x) lagen bei 60 bis 
75% der entsprechenden Kurvenpunkte von F;'(x) bzw. P. (x) innerhalb 
deren Fehlergrenzen. Daraus ist zu schlieBen, daB die MeBwerte im 
wesentlichen nur den statistischen Schwankungen unterworfen sind, d.h. 
der Eintlu8 der in 6. aufgezahlten Fehlerquellen vernachlassigbar ist. 

7. Die Impulslaufzeit ¢, in den Verzégerungskabeln wurde nach der 
Formel 1, VL -C bestimmt, wo L die gesamte Induktivitat und C die 


gesamte Kapazitat des betreffenden Kabels ist. Die Grenze des dabei 
moglichen relativen Fehlers betragt +5°%. 


F. Diskussion 


Das 1,416 MeV-Niveau zerfallt auBer durch weitreichende «-Strahlung 
auf folgende Arten: 


1. Durch Aussendung von Konversionselektronen in den Grund- 
zustand. Die Intensitat dieser e~-Strahlung ist 4,4 - 10° pro RaC-Zer- 
fail3s, 


2. durch Paarbildung. Die gesamte Paar-Emissionsrate von RaC’ 
betragt (2—4) -10~4 pro Zerfall'®. Die auf das 1,416 MeV-Niveau ent- 
fallende Rate kann in der unten folgenden Betrachtung in erster Nahe- 
rung unberiicksichtigt bleiben, 


18 Brapt, H., H.G. HEINE u. P. SCHERRER: Helv. phys. Acta 16, 491 (1943). 
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3. durch y-Ubergang in das 609 keV-Niveau. Die Intensitat der ent- 
sprechenden 807 keV-Linie betragt a 1,2 - 10-2 19,20, 

4. durch Aussendung von Konversionselektronen in das 609 keV- 
Niveau. Die Intensitat dieser e--Strahlung wird in der folgenden Be- 
trachtung gegen die Intensitat des 807 keV-y-Uberganges vernachlaissigt, 

5. eventuell durch y-Ubergang in das 1,378 MeV-Niveau. Die 
(sicher kleine) Intensitat dieser Strahlung ist unbekannt und bleibt im 
folgenden ebenfalls unberiicksichtigt. 

Es bezeichne 


Agem Gen reziproken Wert der gemessenen mittleren Lebensdauer des 
1,416 MeV-Niveaus, 
det, het, A, die Zerfallswahrscheinlichkeiten beziiglich «-, e--, y-Strahlung, 
N,, N,-, N, die zugehérigen Intensitaten. 
Dann folgt aus 
Agem = Ay +A- +A, w1- +4, 


und 
Ag hed, = NENW, 


Ay, = (5,8 + 4,6) - 108 sec"? 
A.- = (1,2 + 0,95) - 109 sec 
Ay (32 425) 108 see: 


Die Theorie liefert fiir die «-Zerfallswahrscheinlichkeit des 1,416 MeV- 
Niveaus 
nach GAMow und HoUTERMANS2: A, =5,9 - 107 sec, 
nach BLaTT und WEIsskopF”: A, = 6- 10% sec, 


fiir die e~-Zerfallswahrscheinlichkeit des gleichen Niveaus 


nach FERMI®: A,- ~ 10sec}, 
Hach: belt 4:14 A, = 3,210? sec +. 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Universitat Budapest 


Uber die Berechnung der Lichtzerstreuung 
mit doppelter Frequenz 
Von 
TH. NEUGEBAUER* 
(Eingegangen am 7. Mérz 1959) 


Als Einleitung wird die Brauchbarkeit der zweiten Naherung der quantenmecha- 
nischen Stérungsrechnung bei einem zeitabhangigen Problem kurz besprochen. 
Danach werden die Resultate der aus der Schrédingerschen Wellengleichung und 
die Resultate der aus der auf das n-Teilchenproblem verallgemeinerten Dirac- 
Gleichung ausgehenden Berechnungen angegeben. Dabei liegt der seltene Fall vor, 
daB man ein Problem mit Hilfe der letzteren Gleichung tatsachlich durchrechnen 
kann. Die Ergebnisse enthalten unsere Formeln (8) und (9), die zwar weitgehend 
analog, jedoch nicht miteinander ganz iibereinstimmend sind, wie ja das auch bei 
einer zweiten Naherung zu erwarten war. Die in (8) und (9) unterstrichenen Glieder 
erméglichen eine groBe Resonanzverstarkung des neuen Effektes, ohne gleich- 
zeitige Verstarkung der Rayleigh-Streuung, was beziiglich eines eventuellen experi- 
mentellen Nachweises sehr wichtig werden kann. Zuletzt werden noch die Inten- 
sitaten der Rayleigh-Streuung und der Streuung mit doppelter Frequenz mitein- 
ander verglichen und die beim neuen Effekt auftretenden Auswahlregeln werden 
kurz besprochen. 
Einleitung 

Beziiglich der Wechselwirkung von zwei Lichtquanten im Vakuum 
rtihren die ersten theoretischen Untersuchungen von EULER und GOk- 
KEL!}? her. In dem in der vorliegenden Arbeit untersuchten Falle han- 
delt es sich dagegen um die Wechselwirkung (die Vereinigung) von zwei 
Photonen an Materie, also um einen Effekt, der um viele Gré8enordnun- 
gen wahrscheinlicher ist. 

Die erste Frage die hier beantwortet werden muB ist, ob es iiberhaupt 
noch einen Sinn hat die quantenmechanische Stérungstheorie in diesem 
Falle (zeitabhangiges Problem) bis zur zweiten Naherung zu erweitern 
bzw. ob dieses Verfahren noch konvergent ist, oder wenn auch nicht, 
ob dann die zweite Naherung doch noch eine physikalische Realitat be- 
sitzt. Diesbeziiglich liegen erstens die Untersuchungen von WriLson3-5 
vor, der gezeigt hat, daB in den meisten von ihm untersuchten Fallen 
die zeitabhangige quantenmechanische Stérungsrechnung, wenn auch 
nicht konvergent, so doch wenigstens asymptotisch ist, ganz ebenso wie 
das Porncare fiir die astronomische Stérungstheorie gezeigt hat. In 
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5 HEISENBERG, W.: Ann. d. Phys. 9, 338 (1931). 


Berechnung der Lichtzerstreuung mit doppelter Frequenz 381 


neuester Zeit haben sich auBerdem noch viele Autoren® 2 mit diesem 
Problem beschaftigt. Ubrigens zeigt auch die Erfahrung, daB die zweite 
Naherung der quantenmechanischen Stérungsrechnung mit der Erfah- 
rung tibereinstimmende Resultate liefert, wenigstens in dem Falle, in 
dem es sich um die Wechselwirkung von zwei Stérungen handelt und 
dabei die eine zeitabhangig ist. Die Theorien des diamagnetischen 
Faraday-Effektes!* 1%, die des Voigtschen Gliedes beim elektrooptischen 
Kerr-Effekt’® und die der Refraktionsverminderung von Elektrolyt- 
lésungen’’ sind diesbeziiglich bekannte Beispiele. Das Voigtsche Glied 
beim Kerr-Effekt ist sogar ein Effekt dritter Ordnung. 

Im folgenden wollen wir die Resultate der Berechnungen der Licht- 
zerstreuung mit doppelter Frequenz, welche erstens aus der Schrédinger- 
schen Wellengleichung, zweitens welche aus der Klein-Gordonschen 
Gleichung, oder richtiger ausgedriickt aus der mit die das Vektorpoten- 
tial enthaltenden Glieder dieser Gleichung erganzten Schrédinger- 
Gleichung und drittens welche aus der auf das -Teilchenproblem ver- 
allgemeinerten Diracschen Theorie ausgehen, angeben. Bekannterweise 
erhalt man in der gewohnlichen Dispersionstheorie und in der Theorie 
der Lichtzerstreuung formal ganz dieselben Resultate, aus welchen immer 
dieser Gleichungen man auch ausgeht. In der hier besprochenen zweiten 
Naherung ist das jedoch nicht mehr ganz der Fall. 


§ 1 
Es sei also €,=€, cos 279 (¢ — = der elektrische Vektor der ent- 
lang der X-Achse einfallenden Lichtwelle. Diese Welle beschreibt das 
Vektorpotential 
_ emer sin 209 (t ——| (1) 
22 c 


weil ja daraus 
% 


E, = G, cos 27»/(t — =) und Gy = Ecos 2av(¢ —— (2) 
folgt. 
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Aus der Schrédingerschen Theorie erhalt man dann das folgende 
Stérungsproblem 
4mim ou’ 
amet 


Au — 82" (Vt) Da Gy cos 2avvt) w! — =0, .«(3) 
wo A die Summe der sich auf alle m-Teilchen beziehenden Laplaceschen 
Operatoren und V die potentielle Energie des ganzen Systems bedeutet. 
Alle anderen Symbole haben die gewohnte Bedeutung. 

Aus der mit die aus der Klein-Gordonschen Gleichung folgenden und 
das Vektorpotential enthaltenden Glieder erginzten Schrédinger-Glei- 
chung erhalt man das St6rungsproblem: 


, 4mim ou’ 8u2m , 
Au’ — < a = (Ey + U) u | | 
2ie x\ au’ | (4) 
Se G, sin 2y(t — =). 3s | 


Aus der auf das n-Teilchenproblem verallgemeinerten Diracschen Theorie 
folgt dagegen die gestdérte Wellengleichung 


221 43 “B3 a ,2ni aa af + 5) may al + Blu! 
(5) 


n 


, 


)sin 22” (i —- =) -u. 
Cc 


In (5) bedeutet «’ eine aus 4” Gliedern bestehende Kolonnenmatrix, die 
«(*) sind die zu den einzelnen Partikeln gehérenden Diracschen Matri- 
zen und B der die Wechselwirkungen der einzelnen Teilchen (Elektronen) 
enthaltende Operator. Alle anderen Symbole haben in (4) und (5) die 
gewohnte Bedeutung. 

Die aus (4) folgenden Berechnungen des Verfassers werden ausfiihr- 
lich an einer anderen Stelle!8 erscheinen. Da man weiter diese Berech- 
nungsmethode auf das aus (3) folgende Stérungsproblem ohne Schwierig- 
keit tibertragen kann, (die Berechnungen sind sogar noch etwas ein- 
facher), so wollen wir hier nur deren Resultate angeben. 

Weiter kann man die von dem Verfasser ausgearbeitete Methode 
auch auf das Stérungsproblem (5) anwenden; daB wu’ dort eine aus 4” 
Glhedern bestehende Kolonnenmatrix ist, an der die Diracschen Ma- 
trizen a{*) operieren, verursacht keine Schwierigkeit. Nur beziiglich des 
Wechselwirkungsoperators B, dessen explizite Form ja ein viel bespro- 
chenes Problem ist, miissen wir noch einige Bemerkungen machen. Die 
ersten Ansatze beziiglich der mathematischen Form dieses Gliedes in 


18 NEUGEBAUER, TH.: Acta phys. Acad. Sci. Hung. (erscheint demnachst). Im 
folgenden als ]. c. zitiert. 
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einem Diracschen Zweikérperproblem riihren von Gaunt?®-2! her; 
in seiner Formel ist die Retardierung jedoch noch nicht beriicksichtigt. 
Breit?’ erhielt eine genauere Formel, die schon angendhert relativi- 
stisch invariant (bis zu Glieder von der GréBenordnung v2/c?) ist. Diese 
Formeln kann man auf ein u-Teilchenproblem prompt verallgemeinern. 
Eine streng Lorentz-invariante Form dieses Gliedes riihrt von M@LLER® 
her, sein Resultat ist jedoch seinem physikalischen Inhalte nach bloB 
annadhernd. Eine vierdimensionale komplett relativistische Gleichung 
fiir zwei sich in gebundenen Zustanden befindenden Fermi-Diracschen 
Teilchen haben SALPETER und BETHE?®*4 angegeben. Den Wechsel- 
wirkungsoperator kénnen jedoch diese Verfasser nur als eine unendliche 
Reihe angeben, deren Konvergenz auBerdem auch noch problematisch 
ist. Bei unserem Problem hegt jedoch der gliickliche Fall vor, daB der 
Wechselwirkungsoperator B wahrend den Rechnungen wieder heraus- 
fallt, so daB die erhaltenen Resultate so lange streng richtig bleiben, bis 
diese Wechselwirkung iiberhaupt noch als ein auf die Eigenfunktion 
einwirkender Operator [wie das in (5) angenommen ist] dargestellt 
werden kann. 
§ 2 

Nach der erwahnten Methode erhalten wir also aus (3) und (5) die 

gestérten Eigenfunktionen in zweiter Naherung 
2nivt —2nivt 


, 1 4 Th z - 
u eee ane fo22tat| onary | Tua eva ee 


gh mint 


1 , = = 
ie a 27 [mp demae- fm Bede ee on cy ponte a 
k=l 
efit . 20 (0k) 
© Gy GR 9 io) — 2H Bieta aver | we 
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v de 
2nivt —2nivt fs s)v i” 5! 
x é - é 1) us +2 GS e v (s (s ) x 
hf{y(s’s) + v} h fv (s’s) oe heen y 
{v(s Ss 5 Sosa 
n n 
fie eke de: fe? Ug Mgr AT ; 
a ; cae ei rive, hi gS eX 
h? {y (s/s) + v} {y(s’’s) + 2y} - 
5! (PX Us AT * jfo2 2 wo Ug AT 
ee » ( = . eaatrt “Ur — 
rr r h? {y(s’ s) — v} {y (ss) — 2r} 
fz ust at [> © yo Ur AT 
Se 
a splia Ss ay 2v seal Ss sf! a) Fr : uy 
at men h? {y? (s’ s) — y*} v(s’’s) 
ss 


In (7) bedeuten die s die Gesamtheit aller einen Zustand charak- 
terisierender Quantenzahlen und das ungestrichene s den Grund- 
zustand. (6) und (7) sind noch nicht normiert. Es laBt sich jedoch 
leicht zeigen, daB das in der hier beniitzten Naherung noch keine 
Bedeutung hat. 


Fiir die induzierten Momente erhalten wir aus (6) und (7) ebenfalls in 
zweiter Naherung 


—p, = {w Sqidr=e | Uy DY My adt + 


: fe “gs e (OR) 
©, e2 a u De mdc- [ud u, at ae s2ay 
+ &o 2 0 k radu hf (0k) — PF} mvt 
at ' @e ks | Uy 2%, at: [uy Dq iar: | U2, dt xX 
rae <I 
kl 
x arton On +3 2? eon hee 2uimaped.reyt 2 
h® tv? (Ok) — v?} {v2 (01) — v?} 
rat 4) Uy 2M, aT - fm Bema [Eg itgdex 
mn 


[2v(0k) v (Ol) + 4y?] 200s 4a vt 4v(0R) 
h® tv? (Ok) — v®\ fy? (01) — (2)?} 7 h? {y? (0k) eens 
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bzw. 
—by=e f Be urmdr=e [Sq ua,dr + 


2v(ss’) 


, n n 
+ © e? i 1 utiy de: [ Sed nig |, ane de 
0 2 a 3 Us : ae vt, Ta oer 
ees WY [Sua Sg") 10. i S29) 4 0 
aoe ae var is utedt- [34 tyityde- [ S2 UU, aT X 
Ss 
sts” 
v(s’s) v(s’’s) : 2v(s’s) v(s’s) + 2v? — {2n(s’s) v(s’’s) — 2y* cos 4avt Er 


x 2 : a 
y h? {y (s’ s) — v?} {v2 (s’” s) — v?} 


1 n 2 mn ie 
4 & say Sg bP Z9) wit, dr- [S 29 wo fe ATX 
wae? a a 


(s’s) v(s’’ s’) 


mn 
x | dg uy dt — x 
a 


__ 4v(s’s) 
h? {y? (s’ s) — v?}y(s’” s) 


2v(s’s) v(s’’ s) + 4r? 

‘4 E {v2 (s’ $ as {y ory (2v)?} 2cos4nvt 

Wie wir sehen sind unsere Resultate (6) und (7) bzw. (8) und (9) zwar 
weitgehend analog, doch nicht miteinander ganz tibereinstimmend. Die 
aus der Klein-Gordonschen Gleichung folgenden und in 1. c. hergeleiteten 
Resultate stimmen dagegen formal vollstandig mit (7) und (9) iiberein. 
Vollfiihrt man in unseren Formeln den Grenziibergang v0, so gehen(6) 
und (8) in die bekannten Formeln fiir das statische Feld tiber, fiir (7) 
und (9) ist das jedoch nicht der Fall, was davon herriihrt, da man ein 
konstantes elektrisches Feld nicht durch ein Vektorpotential beschreiben 


kann. 
§ 3 
Mit Hilfe der Formel 
|H| =|E|=|4,2 sine (10) 


(2 


fiir das Feld eines oszillierenden Dipols und die Formel des tiber die 
Zeit gemittelten Poyntingschen Vektors erhalten wir aus (8) oder (9) 
fiir das Verhaltnis der GroéBenordnungen der Intensitaten der Rayleigh- 
Streuung (J,) und der Streuung mit doppelter Frequenz (J2,) 


2 p2 
Hogs ACEP (14) 


wo P ein Ubergangsmoment vom Typ f Uy > eZ, dt bzw. € f yu, Hy At 


bedeutet. Wir nehmen die von der GréBenordnung 1078 cgs. an. Um 
(41) berechnen zu kénnen, miissen wir noch eine Annahme beziiglich 
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der Intensitat des einfallenden Lichtes einfithren. Dieses (monochromati- 
sche Licht) soll jetzt also die Intensitat der Sonnenstrahlung besitzen, 
dann folgt fiir die GréBenordnung von (11) 


= 0,5 - 10725, (12) 

Das ist eine recht kleine Zahl, doch sind folgende Umstande zu be- 
achten: Erstens sind hier die Beobachtungsverhiltnisse selbstverstand- 
lich viel giinstiger wie beim Raman-Effekt, zweitens kann man durch 
VergréBerung der Intensitat des eingestrahlten Lichtes den Wert von (12) 
erhohen und drittens (und das ist vielleicht am wichtigsten) erméglichen 
die in (8) und (9) unterstrichenen Glieder eine groBe Resonanzverstar- 
kung der Doppelfrequenzstreuung, ohne gleichzeitige Verstarkung der 
Rayleigh-Streuung. 

Beziiglich der bei der Doppelfrequenzstreuung auftretenden Auswahl- 
regeln sei noch folgendes erwahnt: Bei Atome, Atomionen, zweiatomige 
homonukleare Molekiile und sehr symmetrisch gebaute mehratomige 
Molekiile verschwindet exakt der neue Effekt. Am starksten ,,doppel- 
frequenzaktiv“ sind dagegen ganz unsymmetrische mehratomige Mole- 
kiile. Die Herleitung aller dieser Resultate sind in 1. c. ausfiihrlich be- 
sprochen. In dieser Arbeit sind auBerdem auch Richtlinien fiir den 
eventuellen experimentellen Nachweis dieses Effektes enthalten. 
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Der réntgenographische Nachweis 
von Versetzungen in Germanium 
Von 
V. GEROLD und F. MEIER 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. April 1959) 


In Germaniumkristallen mit geringen Versetzungsdichten wird die raumliche Ver- 
teilung der Versetzungslinien mit einer réntgenographischen Methode studiert. Es 
wird gezeigt, da8 die Mehrzahl der Versetzungen in (111)-Ebenen liegt. In den 
Fallen, in denen die Richtung des Burgers-Vektors bestimmt werden konnte, liegt diese 
ebenfalls in der jeweiligen (111)-Ebene, die somit Gleitebene der Versetzungen ist. 


In den letzten Jahren haben in der Festkérperphysik die Kristall- 
baufehler eine zunehmende Rolle gespielt. Viele physikalische Eigen- 
schaften werden durch sie entscheidend beeinfluBt. Linienformige Fehl- 
stellen, unter dem Namen Versetzungen bekannt, sind vor allem fiir die 
plastischen Eigenschaften der Kristalle verantwortlich. Es ist daher 
von Interesse, Verfahren zu entwickeln, die solche Baufehler direkt dem 
Auge sichtbar machen kénnen. So ist eine ganze Reihe von optisch 
durchsichtigen Kristallen mit Erfolg auf Versetzungslinien untersucht 
worden, wobei die Tatsache ausgenutzt wurde, daB eine zweite, hier 
undurchsichtige Phase sich bevorzugt an Versetzungslinien abscheidet. 
Elektronenoptische Bilder von sehr diinnen durchstrahlten Metallfolien 
lassen ebenfalls linienférmige St6rungen im Gitterbau erkennen. Hier 
wird die durch die Versetzungslinien verursachte Gitterverzerrung zur 
Abbildung ausgenutzt. 

Ein ahnlicher Effekt wie bei der elektronenoptischen Methode laBt 
sich auch zum réntgenographischen Nachweis von Versetzungslinien in 
dickeren Kristallscheiben heranziehen. Allerdings mu8 hier die Dichte 
der Versetzungslinien sehr gering sein, so daB bei der Durchstrahlung 
solch einer Scheibe noch einzelne Versetzungslinien auf dem dahinter 
liegenden Film zu erkennen sind. Solche nahezu idealen Kristalle werden 
heute in der Halbleitertechnik benutzt. 

Zur rontgenographischen Untersuchung von Versetzungen in solchen 
Kristallen sind Verfahren von BoRRMANN u. Mitarb.!, BArTH und 


1 BorRMANN, G., W. Hartwic u. H. IrMveEr: Z. Naturforsch. 13a, 423 (1958). 
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HosEMANN? sowie LANG? angegeben worden. Von diesen Verfahren 
liefert nur eines in relativ kurzer Zeit einen Uberblick iiber ein gréBeres 
Kristallvolumen, weil bei ihm die Anordnung so gewahlt ist, daB der 
ganze Kristall gleichzeitig aufgenommen wird, wahrend bei den anderen 
Verfahren nur schmale Bereiche zur Aufnahme kommen bzw. verschiedene 
Bereiche zeitlich nacheinander belichtet werden. 


Fiir unsere Untersuchungen wahlten wir das zeitlich ktirzeste Ver- 
fahren von BARTH und HosEMANN2, deren Versuchsanordnung in Fig. 1 
zu sehen ist. Hierbei wird die anomale Absorption der Réntgenstrah- 
lung im Laue-Fall ausgenutzt. Fallt ein Réntgenstrahl so auf eine 
Kristallscheibe, daB eine Netzebenenschar (Netzebenennormale 7), die 
ungefahr senkrecht durch den 
Kristall hindurchlauft, unter 
dem Braggschen Winkel ange- 
strahlt wird, so bildet sich ein 
Wellenfeld im Inneren dieses 
Kristalles aus, das aus der von 
auBen einfallenden und der an 
den Netzebenen reflektierten 
Fig. 1. Schematische Versuchsanordnung. B Brennfleck Welle besteht. Die Phasen- 
der Rontgenrohre, K Germaniumscheibe, n Netzebenen- beziehungen sind dabei So, daB 

normale der zur Reflexion der R6ntgenstrahlung : 

benutzten Netzebenenschar, F Film die Intensitat parallel zu den 
Netzebenen zwischen den mit 
Atomen besetzten Ebenen hindurchlauft und auf der Riickseite dann in 
den durchgehenden und reflektierten Strahl aufspaltet. Auf dem Weg 
durch den Kristail hindurch wird diese Strahlung nur sehr wenig absor- 
biert (anomale Absorption) und ist bei dicken Kristallen, die normaler- 
weise fiir Réntgenstrahlung praktisch undurchlassig sind, auf der Riick- 

seite der Kristalle nachzuweisen. 


Befinden sich in dem in dieser Weise durchstrahlten Kristall Ver- 
setzungen, die die periodische Gitterstruktur st6ren, so wird die Strah- 
lung an diesen Stellen starker absorbiert und dringt nicht mehr durch den 
Kristall hindurch. Es besteht so die Méglichkeit, bei geeigneter experi- 
menteller Anordnung Versetzungslinien im Kristallinneren solcher ide- 
aler Kristalle als Schatten auf einem Film abzubilden. 

Um den ganzen Kristall zur Reflexion zu bringen, wird ein strich- 
formiger Brennfleck B benutzt. Da bei Germanium die Absorption der 
Bremsstrahlung so groB ist, daB sie den Kristall nicht durchdringt, kann 
man den Film / unmittelbar hinter dem Kristall K anbringen. Man muB 


BartH, H., u. R. Hos—emMann: Z. Naturforsch. 13a, 792 (1958). 
LanG, A.R.; Acta crystallogr. 12, 249 (1959). 


3 
4 BorRRMANN, G.: Z. Physik 127, 297 (1950). 
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dann nur darauf achten, daB lediglich eine durch den Kristall hindurch- 
gehende Netzebene in Reflexionsstellung fiir die Eigenstrahlung der 
Réhre liegt. Die Belichtungszeiten fiir Kupferstrahlung bei einer Be- 
triebsspannung der R6éntgenrdhre von 25 kV betrugen 1 bis 2 Std bei 
Kristallscheiben von 0,7 bis 1 mm Dicke. Auf manchen Aufnahmen, bei 
denen der Film nicht dicht an der Riickseite des Kristalls K anlag, ist 
eine Verdoppelung der Schatten infolge der Aufspaltung der Strahlung 
in einen durchgehenden und reflektierten Strahl zu erkennen. 


Die von uns_ untersuchten 
Kristalle* hatten eine sehr geringe 
Versetzungsdichte von 100 bis 
1000 Linien/cm?, die fiir diese 
Untersuchungen besonders ge- 
eignet sind. Die Wachstums- 
richtung war [111], ihr Durch- 
messer betrug 7 bis 10 mm. Aus 
diesen Proben wurden Scheiben 
herausgesagt und die Oberflachen 
abgeatzt. Fig. 2 zeigt eine stereo- 
graphische Projektion der ver- 
schiedenen Kristallrichtungen be- Fig. 2. Stereographische Projektion der Gitterrichtun- 
zuglich der Oberflachennormalen gen der Germaniumkristalle beziiglich der Oberflachen- 
[111]. Der Effekt der anormalen ae wea in aaa: ee 
Absorption ist ftir (220) -Netz- _ ebenen der drei Netzebenen (220), (022) und (202). Auf 

% : dem Schnitt der Schar (220) sind die drei Richtungen 
ebenen am grdBten®, da diese ges Wellenfeldes w eingetragen, die bei den Aufnahmen 
Ebenen den groBtmoglichen ie in Fig. 3 bis 5 bentitzt wurden. Diese Richtungen 

‘ . sind: [110], [111] und die durch o gekennzeichnete 
stand aufweisen**. Bei der gege- Richtung 
benen Orientierung der Scheiben 
kommen daher die drei Ebenen (220), (022) und (202) fiir die Reflexion 
in Betracht, deren Normalen sich am Rande der Polfigur befinden. Man 
hat die Méglichkeit, die Aufnahmebedingungen zu variieren, indem man 
von einer dieser drei Netzebenen auf eine andere tibergeht. Andererseits 
kann man bei ein und derselben Netzebene die Richtung des durch den 
Kristall hindurchgehenden Wellenfeldes w andern, indem man die Probe 
von Aufnahme zu Aufnahme um die Netzebenennormale n (Fig. 1) dreht. 
Es lassen sich so Fehlstellen in Kristallen aus verschiedenen Richtungen 
auf den Film projizieren und stereoskopische Aufnahmen herstellen. 


* Die Germaniumkristalle wurden freundlicherweise von der Radio Corporation 
of America in Somerville, N.J. zur Verfiigung gestellt. 

*x Die (111)-Ebenen haben einen noch gréBeren Abstand, sind im Germanium 
jedoch Doppelebenen, die die Durchlassizkeit der Réntgenstrahlen stark herab- 
setzen. 

5 HunTER, L.P.: Proc. Kon. Nederl. Akad. Wetensch. B 61, 214 (1958). 
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Die Fig. 3 —5 zeigen eine Serie von drei Aufnahmen, bei der die Netz- 


ebene (220) zur Reflexion benutzt wurde. In Fig. 3 lief das Wellenfeld w 


lings der Netzebene (220) in der Richtung [110], in Fig. 4 genau senk- 
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recht durch den Kristall in Richtung [414] und in Fig. 5 in einer Rich- 
tung, die durch den Kreis in Fig. 2 gekennzeichnet ist. Auffallend ist 
zunachst das streifige Aussehen der Bilder, das von der unterschiedlichen 
Belegung des Brennfleckes B der Rohre herriihrt. Nach Fig. 1 erzeugt 
jede Stelle des Brennfleckes einen Intensitatsstreifen auf dem Film, 
der senkrecht zur Zeichenebene liegt. Ist die Intensitat des Brenn- 


Fig. 5 


Fig. 3—5. Durchstrahlaufnahmen eines Germaniumkristalls. VergroGerung: 14mal; reflektierende Netz- 
ebene (220). Richtungen des Wellenfeldes w: In Fig. 3 [110]; in Fig. 4 [111]; in Fig. 5: die in Fig. 2 durch o 
bezeichnete Richtung 


fleckes von Stelle zu Stelle verschieden, so zeigt die Aufnahme ein strei- 
figes Aussehen, wobei die Streifen ungefahr parallel zu den reflektieren- 
den Netzebenen, also senkrecht zur zugehérigen Netzebenennormalen 1 
verlaufen *. 

Auf allen Aufnahmen sind die Schatten von Versetzungslinien zu er- 
kennen, die von Aufnahme zu Aufnahme in verschiedenen Richtungen 
auf den Film projiziert werden. Besonders auffallend ist, daB in Fig. 3 
eine Vielzahl von Linien parallel zu zwei Richtungen liegen, die einen 
Winkel von 60° miteinander bilden. Die Mehrzahl der Schatten hat eine 
scharfe Spitze an der einen Seite und wird zum anderen Ende hin diffus. 


* Die Streifen sind genau parallel zur Netzebene, wenn die Richtung w des 
Wellenfeldes senkrecht durch den Kristall hindurchgeht. Bei anderen Richtungen 


ergeben sich Abweichungen. 
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Diese Eigenart hangt mit der Ausbreitung des Wellenfeldes im Kristall- 
inneren zusammen. Die Strahlung verlauft nicht streng parallel durch 
den Kristall hindurch, sondern bildet nach BORRMANN, HILDEBRAND 
und WacNER® einen Strahlenfacher. Je gréBer der Abstand der Storung 
im Kristallinneren vom Film ist, desto diffuser wird der erzeugte Schat- 
ten. Die Bilder sind daher so zu interpretieren, daB die Versetzungs- 
linien schrag in den Kristall hineinverlaufen*. Sie sind nur bis zu einer 
bestimmten Tiefe in den Kristall hinein zu verfolgen, die bei etwa 0,3 mm 
liegt. Die Verbreiterung der Schatten erfolgt nur in Richtung der Netz- 
ebenennormalen 7. Versetzungen die in dieser Richtung auf dem Film 
abgebildet werden, zeigen daher keine Verbreiterung, sie sind auch aus 
groBerer Tiefe des Kristalls zu beobachten. 


Auf Grund der vorliegenden und zahlreicher anderer Aufnahmen kann 
man folgende Aussagen tiber den Verlauf der Versetzungen in Ger- 
manium machen: 


Die Mehrzahl der Versetzungslinien liegt in den Oktaederebenen (111), 
(111) und (111), hingegen nicht in der Ebene (111), die parallel zur Wachs- 
tumsfront der Kristalle liegt. Dies folgt vor allem aus Aufnahmen wie 
z.B. Fig. 3, bei denen die Einstrahlrichtung so gelegt ist, daB das Wellen- 
feld in einer [110]-Richtung durch den Kristall hindurchgeht. Diese 
Richtung liegt nach Fig. 2 immer gleichzeitig in zwei Oktaederebenen, 
die strichpunktiert in die Figur eingezeichnet sind. Versetzungslinien, 
die in diesen beiden Ebenen verlaufen, werden daher als Geraden auf 
den Film projiziert, die miteinander einen Winkel von 60° bilden. Die 
dritte Ebene (111) wird in Fig. 5 annahernd in eine Gerade projiziert, 
die parallel zur Netzebenennormalen » liegt. Diese Linien sind aus den 
oben geschilderten Griinden sehr schmal und daher in der Kopie nur 
schwach sichtbar. 


Neben diesen in (111)-Ebenen liegenden Versetzungslinien gibt es 
auch solche, die mehr oder weniger regellos im Kristallinneren verlaufen. 
Fig. 6 zeigt eine Gruppe von Versetzungen, die zweimal mit der gleichen 
reflektierenden Netzebene, jedoch mit um 15° unterschiedlichen Rich- 
tungen des Wellenfeldes w aufgenommen worden sind. Die stereoskopi- 
sche Betrachtung gibt die raumliche Verteilung der Versetzungslinien 
wieder. Zusammen mit der Auswertung der Aufnahmen findet man, daB 
die zwei geraden Linien in einer [110]-Richtung verlaufen, wahrend die 
dritte Linie in zwei Oktaeder-Ebenen liegt und die vierte eine Schrauben- 
linie bildet, also keiner Ebene zuzuordnen ist. 


* An den Stellen, an denen auf dem Film die spitzen Enden der Schatten liegen, 
sind auf der Kristalloberflache nach entsprechender Behandlung Atzgriibchen zu 
sehen. Die gleichen Resultate erhielten BoRRMANN u. a. ! an Silizium. 

6° BorRMANN, G., G. HILDEBRAND u. H. WAGNER: Z. Physik 142, 406 (1955). 
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Die Deutlichkeit, mit der eine Versetzung auf dem Film beobachtet 
werden kann, hangt theoretisch vom Winkel gy zwischen dem Burgers- 
Vektor 6 der Versetzung und der Normalen n der zur Reflexion benutzten 
Netzebene ab. Der Kontrast wird naimlich nicht durch die von den Ver- 
setzungen verursachten Gitterverzerrungen im allgemeinen hervorge- 
rufen, sondern nur von denjenigen Verzerrungen, die die reflektierende 


ie as 


Fig. 6. Stereoskopische Aufnahme einiger Versetzungslinien 


Netzebene deformieren. Diese Deformation hat ein Maximum, wenn der 
Winkel g =0 ist und erreicht ein Minimum fiir g = 90°. Schematisch ist 
dies in Fig. 7 fiir eine Stufenversetzung und eine Schraubenversetzung 
zu sehen. In beiden Fallen liegen die Burgers-Vektoren 0 horizontal. Die 


Fig. 7. Gitterverzerrungen bei einer Stufenversetzung (links) und einer Schraubenversetzung (rechts). Die 
Stufenversetzung verlauft senkrecht zur Zeichenebene, die Schraubenversetzung parallel in horizontaler 
Richtung 


Netzebenenschar, deren Normalenrichtung parallel zu diesem Vektor 
ist, hat eine maximale Verzerrung aufzuweisen, wogegen die senkrecht 
dazu verlaufenden Netzebenen nicht oder kaum verzerrt sind. 

Im Diamantgitter des Germaniums ist die Richtung des Burgers- 
Vektors eine [110]-Richtung. Bei unseren Untersuchungen sind daher 
Winkel von 0, 60 und 90° zu erwarten. Experimentell konnte eine ganze 
Zahl von Versetzungslinien beobachtet werden, die bei einer bestimmten 
reflektierenden Netzebene nur schwach oder gar nicht zu sehen waren 
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im Vergleich zu den anderen Aufnahmen. In diesen Fallen war der 
Winkel p gerade 90° und die Richtung von } damit eindeutig bestimmt. 
Bei Verwendung der drei reflektierenden Netzebenen (220), (022) und 
(202) konnten so die Burgers-Vektoren [110], [014] und [101] ermittelt 
werden, die in Fig. 2 im Inneren der Projektion legen. In allen unter- 
suchten Fallen lag dieser Vektor in der jeweiligen Oktaederebene, in der 
sich die Versetzung befand. Diese Ebenen sind daher Gleitebenen fiir 
die Linien. In den Fallen, wo eine Versetzung in zwei Oktaederebenen 
verlauft (z.B. in Fig. 6), liegt der Burgers-Vektor parallel zu der beiden 
Ebenen gemeinsamen [110|-Richtung. 

Neben der Anderung des Kontrastes mit dem Winkel » wurde auch 
noch eine andere Abhangigkeit festgestellt, die noch nicht eindeutig 
geklart ist. In den meisten Fallen wird der Kontrast um so schlechter, je 
kleiner der Winkel zwischen der Richtung der Versetzungslinie und der 
Wellenfeldrichtung w ist. 

Die Untersuchungen zeigen, daf die beschriebene Methode fiir eine 
eingehende Erforschung der Verteilung von Versetzungslinien sowie zur 
Bestimmung der Richtung von Burgers-Vektoren in Kristallen mit 
geringen Versetzungsdichten geeignet ist. 
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Interferenzmikroskopie mit Elektronenwellen 


Von 
R. BuHL 


Mit 10 Figuren im Text 


(Eingegangen am 23. Marz 1959) 


Die physikalischen Grundlagen zur Erweiterung des Biprisma-Elektronen-Inter- 
ferometers in ein Interferenzmikroskop werden dargelegt. Zur Realisierung stellt 
man das Biprisma entweder zwischen Objekt und Objektiv oder zwischen Objektiv 
und Zwischenbildebene. Im ersten Fall muB8 der 1 wu dicke metallisierte Quarzfaden 
eine negative Spannung von etwa 10 V erhalten, damit die koharenten Teilbiindel 
auseinandergelenkt werden und sich virtuell in der Objektebene tiberlagern. In der 
zweiten Stellung wird eine positive Spannung an den Faden gelegt, damit die Biin- 
del zusammengelenkt werden und ebenfalls virtuelle Zweistrahlinterferenzen in der 
Objektebene ergeben. Wé4ahrend sich der erste Strahlengang fiir ausgedehnte Ob- 
jektbereiche und kleine VergréBerungen am besten eignet, ist dem zweiten fiir 
kleine Objektbereiche und hohe VergréBerung der Vorzug zu geben. 

Der koharent ausgeleuchtete Bereich ist durch die Winkelkoharenzbedingung 
2dsin B< A gegeben. Der Koharenzwinkel ist also umgekehrt proportional zu der 
Beleuchtungsapertur des Objektes. Bei 2000facher elektronenoptischer VergréBe- 
tung, einer Strahlspannung von 50kV und ausreichender Helligkeit betrug die 
Breite des Interferenzbereiches in der Objektebene etwa 1,5 u. Das Interferenzfeld 
zeigt die Phaseninformation eines Objektbereiches, wenn der zugeordnete Objekt- 
bereich optisch leer ist. An einer Reihe von Beispielen wird die Phasenschiebung 
an Randern von mikroskopisch kleinen Bereichen verschiedener Dicke sichtbar 
gemacht. Auch an Einkristall-Blattchen von MoO, wird die Phasenschiebung des 
Elektronenwellenzuges beobachtet. 

Zur Bestimmung der mittleren inneren Potentiale wurden Scheiben durch kleine 
Locher einer Kollodiumfolie auf Kohlenstofftrager gedampft und die Dicke der 
polykristallinen Schichten mit dem Vielstrahlinterferenzmikroskop nach TOLANSKY 
gemessen. Aus mehreren Messungen an verschieden dicken Schichten ergaben sich 
folgende mittlere innere Potentiale: Au: 21,1 + 2 V; Ag: 20,7+0,7 V; Al:12,4+1V; 
ZnS: 10,2+0,5 V. 


I. Einfihrung 

Nach der Entdeckung der Interferenzfahigkeit von sichtbarem Licht 
erlangten Interferometer groBe Bedeutung. In jiingster Vergangenheit 
sind insbesondere Licht-Interferenzmikroskope entwickelt worden, 
welche hohe Tiefenauflésung mit gesteigerter Lateralvergr6Berung ver- 
kniipfen. Die fiinf Zehnerpotenzen kleinere Wellenlange des bewegten 
Elektrons wurde bisher nur in ganz speziellen Fallen mit Erfolg zur 
Interferometrie benutzt. Zweistrahlinterferenzen mit Elektronenwellen 
sind z.B. die sog. ,,Ferninterferenzen‘’??. Man beobachtet sie im 
"1 Mirsursut, T., H. Nacasaki u. R. Uvepa: Proc. Jap. Acad. 27, Nr. 2 (1951). 

2 Rane, O.: Z. Physik 136, 464 (1953). 
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Elektronenmikroskop an flachen Hohlraumen$ in Einkristall-Lamellen. 
L. Marton?,® stellte durch Beugung der Elektronen an Einkristall- 
folien kohirente Teilbiindel her und realisierte so ein Mach-Zehnder- 
Interferometer fiir Elektronenwellen. G.M6LLENSTEDT und H. Dt- 
KER®,7,8 gelang es, lichtstarke Zweistrahl-Interferenzen von Elektronen- 
wellen mit einem makroskopischen Bauelement, dem _ elektronen- 
optischen Biprisma, zu erzeugen. Kurz darauf konnten G. MOLLEN- 
STEDT und M. KELLER® mit einer verbesserten Apparatur zeigen, daB 
die Koharenz der durch eine diinne Materieschicht dringenden Elek- 
tronen nicht gestért wird. Schon vorher hatte D. GaBor?® in einer 
Arbeit tiber die Theorie der Interferenzversuche mit Elektronenwellen 
berechnet, da8 Biprismainterferenzen mit eingeschobenen Objekten 
unter 200 A Dicke sichtbar sein miissen. 

Danach schien es sinnvoll, ein Biprisma-Interferenz-Mikroskop fiir 
Elektronenwellen",!2 zu verwirklichen, mit welchem man die Phasen- 
schiebung beim Durchgang der Elektronen durch die Materieschicht 
dazu benutzt, eine zusatzliche Information tiber elektronenmikroskopisch 
kleine Bereiche zu erhalten. 


II. Strahlengang des Biprisma-Interferenzmikroskops 


Interferenzmikroskope bilden das Objekt und die durch das Objekt 
beeinfluBte Interferenzerscheinung gleichzeitig ab. Die Herstellung der 
koharenten Teilbiindel kann durch Amplituden- oder Winkelteilung 
erfolgen. Fiir die Winkelteilung wird die Tatsache ausgenutzt, daB man 
jede Lichtquelle als kohadrenten Strahler betrachten kann, wenn man 
sich nur auf einen geniigend kleinen, der GréBe der Quelle umgekehrt 
proportionalen Winkel beschrankt. Bei Elektronenwellen lassen sich 
fiir eine Amplitudenteilung diinne Einkristallfolien verwenden. Ein- 
facher und von Materie unbeeinfluBt ist jedoch die Winkelteilung. Die 
dazu nétige elektronen-optische Verkleinerung der Quelle, die koharente 
Teilung und Umlenkung der Biindel durch ein elektronenoptisches 
Biprisma ist leicht durchfithrbar®,?7,8. Deshalb wurde bei dem hier 
beschriebenen EIM (Elektronen-Interferenz-Mikroskop) die Winkel- 
teilung benutzt. 


3 MOLLENSTEDT, G.: Optik 10, 72 (1953). 

4 Marton, L.: Phys. Rev. 85, 1057 (1952). 

* Marton, L., J.A.Stmpson u. J. A. SUDDETH: Rev. Sci. Instrum. 25, 1099 (1954). 
6 MOLLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Naturwiss. 42, 41 (1955). 

? DUKER, H.: Z. Naturforsch. 10a, 256 (1955). 

8 M6LLENSTEDT, G., u. H. DUKER: Z. Physik 145, 377 
9 MOLLENSTEDT, G., u. M. KELLER: Z. Physik 148, 34 
1 Gapor, D.: Rev. Mod. Phys. 28, 260 (1956). 

11 MOLLENSTEDT, G., u. R. Bunt: Phys. Bl. 13, 357 (1957). 

i? FAGET, J., u. C. Fert: C.R. Acad. Sci., Paris 244; 2368 (1957). 
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Bei einem Interferometer kénnen die Interferenzen nur dort ent- 
stehen, wo sich die beiden kohdrenten Biindel iiberschneiden. Das Ob- 
jekt muB8 aber in einem Interferenzmikroskop an eine Stelle im Strahlen- 
gang gebracht werden, an welcher die kohadrenten Biindel getrennte 
Wege durchlaufen. Als Grundbedingung fiir ein Interferenzmikroskop 
wird also gefordert, daB die Interferenzerscheinung (virtuell) in die 
Objektebene gelegt wer- 
den kann, so da das 
Objekt und die durch 
das Objekt beeinfluBten 
Interferenzen gleichzeitig 
abgebildet werden. Das 
Biprisma muB die bei- 
den Biindel so _ lenken, 
daB sie in der Objekt- 
ebene_ virtuelle Zwei- KAY V2  dtyehtiv 
strahlinterferenzen erge- 
ben. Infolge der klei- 
nen Beleuchtungsapertur 
entstehen ,,nicht loka- 
lisierte‘‘ Interferenzen: 
Uberall dort, wo die 
koharenten Biindel sich 
liberschneiden, entstehen 
Interferenzen optimaler : 
Scharfe. ~ Bildebene . Bildebene 

Das Objektiv des In- a B 
terferenzmikroskops laBt 


; i p 3 Fig.1. Zwei mégliche Strahlengange ftir Biprisma-Interferenz- 
sich grundsatzlich an Zwel mikroskope. In dem doppelt schraffierten Bereich interferieren 


ie ep crte eae Sie ee = hin eae 
sind die Biprisma-Inter- Objektiv; B Biprisma unter Objektiv 
ferenzmikroskope der bei- 
den Ausfiihrungsformen skizziert. Die koharenten Biindel durchsetzen 
die Objektebene in benachbarten Bereichen. Der eine Objektbereich 
ist durch einen Balken, der andere durch einen Doppelpfeil gekenn- 
zeichnet. In dem doppelt belegten Bereich der Bildebene kénnen 
Interferenzen entstehen. Beide Objektbereiche beeinflussendas Inter- 
ferenzbild. Um dieses einfach deuten zu k6énnen, mu8 man_for- 
dern, daB der im Vergleichsstrahl liegende Objektbereich optisch 
leer” ist: 

Mit abnehmendem Winkel zwischen den beiden Biindeln nimmt der 
Abstand der Interferenzstreifen zu, aber der Bereich ab, in dem sich 
die beiden Biindel iiberschneiden, so daB der Breite der einzelnen 


Objekt 
c-X— | Biprisma 
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Interferenzstreifen eine obere Grenze gesetzt ist. Dies ist eine allgemeine 
Eigenschaft von Biprisma-Interferenzen: Die Flachen gleicher Phase 
der beiden interferierenden Biindel kénnen nicht parallel gestellt werden. 


Zunachst wurden Vorversuche mit 
Biprisma-Interferenzmikroskopen nach 
beiden Strahlengangen fiir sichtbares 
Licht ausgefiihrt. Eine Natrium-Spek- 
trallampe beleuchtet das Objekt durch 
einen Spalt. Die Versuchsanordnung A 
erfordert fiir eine geniigende Breite des 
Interferenzraumes ein Objektiv von 
etwa 5 cm Brennweite, wahrend fiir B 
kurzbrennweitige Mikroskop-Objektive 
Verwendung fanden. Der Aufbau A 
erreicht nur geringe fdrderliche Ver- 
geréBerung. Fig. 2 gibt ein Beispiel 
eines interferenzmikroskopischen Bil- 


| Mit der Anordnung B lassen sich 
it hohe Vergr6Berungen erzielen. Jedoch 
| ist die Helligkeit des Bildes bei glei- 
Fig. 2. Mittels eines Biprisma-Interferenz- chem Abstand der Interferenzstreifen 
mikroskops im Na-Licht aufgenommenes Bild wie in Versuchsanordnung A wesent- 


eines eingetrockneten Kollodiumtropfens. : : 
Va? lich geringer. 
70 to) Ss 


III. Elektronen-Interferenzmikroskope 
Vergleich der Helligkett der beiden Strahlengdnge 
Vor der Realisierung des EIM sollten die beiden Typen beziiglich 
ihrer Helligkeit bei gegebenem Abstand der Interferenzstreifen und 
gleicher Breite des Interferenzfeldes in der Endbildebene verglichen 
werden. Dafiir ist in der Objektebene 


K =f e? = Beleuchtungsapertur - Streifenabstand?2 


ein geeignetes MaB. Die Beleuchtungsapertur geht linear ein, weil sie 
nur in einer Richtung durch die Koharenzbedingung vorgeschrieben 
ist; in der anderen Richtung ist sie nach den Linsenfehlern des Ob- 
jektives zu bemessen und soll fiir beide Mikroskope als gleich voraus- 
gesetzt werden. 
Mit den Bezeichnungen der Fig. 3 ist fiir kleine Winkel (unter Weglassung aller 
Proportionalitatsfaktoren) der Streifenabstand: 
fiir Strahlengang A fiir Strahlengang B 
1 b—a 4 b’— a’ 
2a c+2r? 2a’ eS ey 
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Die Beleuchtungsaperturen in der Objektebene O bzw. in der Zwischenbildebene Z 


betragen: 
b 1 a’ 1 
eee ; pasties 


@ 05-072 ie Tae; 
im Fall B gilt fiir die Objektebene, wenn diese auf die Zwischenbildebene V,-fach 
vergr6Bert wird 

, sNaeey, 

e=-~e und fo. =V, 67. 


ul 


, 


! b 
Mite —a i unde ==’ > ist fiir die Objektebenen 


K4 = foe ~ 


en ws NS a Pat hb 
(db + 2ar)>’? 4 


K => a = A 
B= Bo (d’a’ + ab’ 


S 
| Biprisma 


Z4 Lwisthen- 
bildebene 


Fig. 3. Bezeichnungsskizze zum Vergleich der Strahlengiange A und B in Biprisma-Interferenzmikroskopen 


Aus diesen Gleichungen lassen sich alle Fragen beziiglich der Wahl der Versuchs- 
anordnung und der Abstande beantworten. Zum Beispiel sieht man sofort, daB die 
beiden Typen sich fiir Y.=1, wenn man b=)b’=2a=2qa@' und d=d@ setzt, nur 
wenig unterscheiden. Dann erfordern aber beide ein verhaltnismafig langbrenn- 
weitiges Objektiv, welches die Auflésung des Mikroskops begrenzt. Bei gleicher 


Brennweite und den dann realisierbaren Werten a= 2/, b= 3f, a’ ‘ 70 =f und 
dgae 2 : d Fs 
Y= sy gilt 2Kp< K,<3K;,; beirv= ry jedoch Kp< Ky<2Kp. Ein EIM nach A 


liefert intensitatsreichere Bilder, weil der Biprismafaden einen kleineren koharent 
beleuchteten Objektbereich ausblendet. 
Wegen der vorausgesetzten gleichen Breite der Interferenzfelder und der gleichen 
Abstande der Interferenzstreifen im Endbild mu8 man fiir V,+ 1 setzen: 
View = Ve 


d.h. die VegréBerung der Zwischenbildebene muB bei B gleich der GesamtvergréBe- 
rung bei A sein. Der Bereich V,<<1 ist nicht realisierbar. Fir ,>1 besagen die 


Gleichungen, dab ‘ 


Kpr zy Ka- 
1 
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Wenn man andererseits die hédhere GesamtvergroBerung Vz auch mit einem Gerat 
des Typs A erreichen will, nimmt die Helligkeit um den Faktor V7 ab. Gleichzeitig 
wird aber das Interferenzfeld um den Faktor V, starker vergroBert. 


Vor der Realisierung eines Biprisma-Interferenzmikroskops hat man 

daher folgendes zu beriicksichtigen: Wegen des begrenzten Auflésungs- 
vermédgens der Leuchtschirme ist ein Mindestabstand der Interferenz- 
streifen im Endbild notig. Der Abstand der Interferenzstreifen in der 
Objektebene bleibt aber unter einer durch die Geometrie gegebenen 
Schranke. Man mu8 mindestens so stark vergréBern, daB diese Schranke 
iiber dem Auflésungsvermégen des Leuchtschirmes liegt. Dafiir ist 
der Typ A gegeniiber dem Typ B (dieser aber mit 4; =1) etwas im 
Vorteil. Will man mit einem Biprisma-Interferenzmikroskop Inter- 
ferenzkontrast erzielen, so braucht man groBen Abstand der Inter- 
ferenzstreifen. Dafiir ist Typ A geeignet. Will man aber mit geringem 
Streifenabstand kleine Objektdetails untersuchen, ist es aus Intensitats- 
griinden zweckmaBiger, Typ B mit V,>1 einzusetzen. Objektive 
kurzer Brennweite verbessern dann das Auflésungsvermégen des 
Gerates. Aus einfachen Abschatzungen ergibt sich fiir die Grenze, bei 
welcher der Ubergang von A zu B zu vollziehen ist, eine 1000fache 
elektronenoptische VergréBerung. VergréBerungen in diesem Bereich 
schienen fiir die ersten Anwendungen des EIM ausreichend. Fiir die 
experimentelle Realisierung wurde deshalb der Typ A gewahlt™. 
J. Facer und C. Fert}? haben sich bei ihrer Realisierung dem Typ B 
mit Vi>1 zugewandt. Sie wenden aber fiir die VergréBerung nicht 
rein rotationssymmetrische Linsen an, sondern haben einen magneti- 
schen Quadrupol eingebaut, so daB ein Kreis im Objekt als Ellipse ab- 
gebildet wird. Dadurch wird die Intensitat des Endbildes auf einen 
brauchbaren Wert gebracht. 


Die Beschreibung des Gerdtes 


Tir die elektronenoptische Verwirklichung wurden elektrostatische Linsen 
benutzt. Das Objektiv erfordert eine Brennweite von etwa 5cm. Da der Radius 
des Offnungsfehlerscheibchens bei gleicher Apertur proportional zur Brennweite 
des Objektives ist, liegt die Grenze des Auflésungsvermégens sicher unter 500 A. 
Fir die optimale Apertur liegt sie unter 100 A. Die Helligkeit im Endbild st um- 
gekehrt proportional zur Breite des in der Objektebene koharent beleuchteten 
Bereiches. Fitir diese Breite wurden 3 u als ausreichend angesehen. Bei dem Ab- 
stand Biprisma— Quelle von 22cm und der Elektronenwellenlange von 0,058 A 
ergibt sich, da® die wirksame Breite der Quelle wesentlich kleiner als 4750 A sein 
mub. Die Quelle darf eine spaltférmige Form haben. Daher la®t sie sich durch 
Verkleinern des engsten Querschnittes vor der Kathode mit einer Zylinderlinse 
herstellen, Die Elektroden der Zylinderlinse hatten Schlitze von 1 mm Breite und 
20mm Lange. Fine besondere Eintrittsblende wurde fiir diese Linse nicht vor- 
gesehen, da die Offnung der weiter unten im Strahlengang liegenden Objektpatrone 
tiber den Brennpunkt zuriickprojiziert eine Eintrittsblende darstellt. Zur Erzielung 
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eines hohen Richtstrahlwertes wurde in den Strahlerzeuger ein Elektrodensystem 
nach Bricka und Bruck} eingebaut. Dieses System beruht auf dem von Rocowsx1 
und GrR6ssER™ angegebenen Prinzip eines Anodenriissels. Die Justierung der 
Quelle auf die optische Achse des Objektives gestattete ein unter der Zylinderlinse 
eingebauter Verschiebeteller. 


Das elektronenoptische Biprisma bestand aus einem metallisierten Quarzfaden 
zwischen zwei geerdeten Backen. Quarzfaden einer Lange von mehreren cm und 
einem Durchmesser von weniger als 1 yu lassen sich im Knallgasgeblise herstellen. 
Der zylinderformige Fadentrager wurde nach Abnehmen eines Vakuumfensters 
in eine Hiilse in das Biprisma gesteckt. Dies erlaubt ein Auswechseln des Biprisma- 
fadens ohne Umbau der Apparatur. 


Infolge der langen Brennweite lag der Stigmator vor dem bildseitigen Brenn- 
punkt des Objektives, und es gelang mit Spannungen von nur wenigen Volt, den 
vorhandenen Astigmatismus zu beseitigen. Fiir die Abbildung des Objektes ist zu 
berticksichtigen, daB durch den Biprismafaden die eine Halfte des Beugungsbildes 
fast vollstandig an eine falsche Stelle im Endbild gelenkt wird. Drei elektrostatische 
Projektive gaben die umschaltbaren VergréBerungen von 1000, 2000 und 8000. Die 
Bilder auf dem Leuchtschirm konnten mit einem lichtstarken, 20fach vergréBernden 
Einblickrohr beobachtet werden. Nach Einbau hochpermeabler Zylinder zur 
magnetischen Abschirmung lag das Auflésungsvermégen des Mikroskopes unter 
500 A. Danach war eine elektronenoptische Vergré8erung bis etwa 2000fach sinn- 
voll. 

Trotz der sehr stark verkleinerten Beleuchtungsapertur war bei sorgfaltiger 
Justierung die Helligkeit auf dem Endbildschirm so gro8, daB der verwendete 
Adox Doku-Ortho-Film bei 2000facher Vergr6Berung der Objektebene in 5 sec bis 
zu einer brauchbaren Hellfeldschwarzung belichtet wurde. Da bei dieser VergréBe- 
rung der Abstand der Interferenzstreifen auf dem Leuchtschirm gré8er als 0,2 mm 
war, ist mit diesem Gerdt Interferenzmikroskopie mit Elektronenwellen méglich. 


Das Interferenzfeld ohne Objekt 


Die Fig. 4 gibt das Interferenzfeld des EIM wieder. Sie zeigt einen 
wesentlichen Vorteil des EIM gegeniiber den bisher verwirklichten 
elektronenoptischen Biprisma-Interferenzen: Wegen der rotations- 
symmetrischen VergréBerung sind die Interferenzstreifen tiber eine 
groBe Lange des Bildfeldes vollkommen gerade. Aus Intensitatsgriinden 
vergroBerten die bisherigen Biprisma-Interferometer das Interferenz- 
system mit Zylinderlinsen. Dann konnte man zwar die Beleuchtungs- 
apertur viel kleiner wahlen und das Interferenzfeld tiber eine gréBere 
Breite ausdehnen. Aber die zylindersymmetrische VergroBerung 
brachte es mit sich, daB alle UngleichmaBigkeiten des Biprismafadens 
und der Zylinderlinsen stark zum Vorschein kamen. Deshalb ist es hier 
einfacher, gerade Interferenzstreifen zu erhalten. Dies bedeutet, daB 
das EIM zur Messung von Phasendifferenzen gut geeignet ist. 


Die Interferenzen der Fig. 4 entstehen nicht durch Uberlagerung 
zweier ungestorter Zylinderwellen, sondern durch Uberlagerung der 


13 Bricka, M., u. H. Bruck: Ann. Radioélectr. 3, 339 (1948). 
14 RocowskI, W., u. W. GrossER: Arch. Elektrotechn. 15, 377 (1925). 
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Beugungssaume des Biprismafadens. Der umgelenkte Wellenzug ist 
sowohl nach der Amplitude wie nach der Phase moduliert. Dort, wo 
ganze Schuster-Zonen wirken, ist die Phase gleich, weil sich die Zonen 
beziiglich der Phase paarweise aufheben. Zusatzlich mitwirkende Teile 
von Schuster-Zonen geben dem Beugungsbild eine Phasenbeeinflussung. 
Diese Phasenmodulation bewirkt, daB zusatzlich zur Intensitatsmodula- 
tion des Interferenzfeldes die Interferenzstreifen nicht aquidistant sind. 
Bei bestimmten Umlenkwinkeln ist die Intensitétsmodulation durch die 


WM 


Fig. 4au. b. Das Interferenzfelddes EIM ohne Objekt bei —7 und —9,5 Volt am Biprismafaden. V = 12 500 
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Die Breite des Interferenzfeldes wachst mit der (negativen) Span- 
nung am Biprismafaden: der Abstand der Interferenzstreifen nimmt 
dabei ab. Die Koharenzbedingung legt die maximale Breite des Inter- 
ferenzfeldes fest. D. GaApor™ wahlte dafiir folgende Formulierung: 
,Die Breite der Quelle, umgerechnet auf den optischen Abstand der 
Beobachtungsebene muB kleiner sein als der Abstand der Interferenz- 
streifen voneinander.‘’ Genauer betrachtet nimmt der Kontrast der 
Interferenzen bei zunehmender QuellengréBe zuerst monoton, spater 
oszilierend ab',!®. Obwohl der Strahlengang im  Biprisma-Inter- 
ferenzmikroskop eine ganz andere Form hat, kommt man fiir die Diffe- 
renz der optischen Weglangen von einem Punkt L der ausgedehnten 
Quelle tiber 2 Punkte P, P’ der Objektebene zu dem entsprechenden 


1° FaGET, J., J. FERRE u. C. Fert: C. R. Acad. Sci., Paris 246, 1404 (1958). 
16 WawiLow, S.I.: Die Mikrostruktur des Lichtes. Berlin 1954. 
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Punkt P’’ in der Beobachtungsebene wie bei WAwILow® auf die Glei- 
chung 


EPP” _IPP” — 74 (x _ 8). 


Dabei ist 2d =PP’: 
y = Abstand Quelle —Objektebene ; 
€ = Abstand L—optische Achse; 
x proportional dem Abstand P’’—optische Achse. 


Wir erhalten’® fiir die Erregung in der Interferenzebene 


e= 246) {1 + cos (424 x) Ar sin(424%) 


Ay ~) 4ud&~ Ay }f° 
4nd 
cos ( oF x} 
gibt die dqiudistanten Interfe- 
renzstreifen wieder, wahrend 
es sin green Fh sin y 
4ndé, Avo oy 


die Abhangigkeit des Kontrastes 
von der Quellenbreite 2& und der 
Uberlappung 2d der Objektebene 
darstellt. Dieses Glied verschwin- 


ele fee Pee 


4d& : 
st =HK mit K =1,2,3... 
————— 
1M 
Die Interferenzerscheinung €x1S- Fig. 5. Photometerkurven durch das Interferenzfeld 


: os hy : bei zunehmendem Potential am Biprismafaden 
tiert deshalb fiir 2d= as K nicht. 
So 


Die Interferenzen verschwanden erstmals bei einer Breite des Inter- 
ferenzfeldes von 2,5 u. Da die Quarzfaden im Biprisma eine Dicke von 
0,74 hatten, war die Koharenzbreite 2¢d=}3,2u. Das ergibt eine 


Quellenbreite von ; 
— Re — A 
SO —— 4000 ° 


WS) 


Im EIM wurde stets der erste Bereich 2d< a verwendet. Die kon- 
oe 


trastreichen Zweistrahlinterferenzen liegen dann iiber Objektfeldern 
von td 55. 

Photometerkurven von Interferenzaufnahmen mit verschieden groBer 
Uberlappung 2d der Biindel in der Objektebene sind in Fig. 5 wieder- 
gegeben. Bei kleinem d (Fig. 5a) entstehen nur 3 Interferenzstreifen. 


Z. Physik. Bd. 155 27 
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Die Intensitatsverteilung kommt der Form (1 -+cos x) sehr nahe. Mit 
gréBer werdendem d (Fig. 5b, c) iiberlagert sich den Interferenzstreifen 
ein immer starkerer Untergrund, der schlieBlich (Fig. 5d) die an Kon- 
trast verlierenden Interferenzstreifen verschwinden 1laBt. 


IV. Elektronen-interferenzmikroskopische Aufnahmen 


Der spannungslose Biprismafaden wirft wegen der geringen Be- 
leuchtungsapertur einen Schatten in die Bildebene. Bei Abbildung 
eines Objektes schattet der Biprismafaden 
einen entsprechenden Objektbereich ab. 
Erhoht man die Spannung am _ Biprisma- 
faden, so riicken die Beugungssdume aufein- 
ander zu, bis sie sich schieBlich tiberlappen 
und die Biprisma-Interferenzen erzeugen. 
Dieselbe Bewegung fiihren die Bilder der 
beiden an die Schattenrander grenzenden 
Objektbereiche aus. Damit das interferenz- 
mikroskopische Bild nicht zu kompliziert 
wird, braucht man die Forderung, daB jeweils 
einer der beiden tibereinander abgebildeten 
Objektbereiche optisch leer ist. Dann ent- 
halt das Interferenzsystem die gesuchte 
Phaseninformation. 

Der Rand einer nach BRADLEY hergestell- 
tenKohlenstoff-Folie hegt in Fig. 6 schrag zu 
den Interferenzstreifen. Im oberen Teil ist das 
re ene Interferenzfeld vom Objekt nicht beeinfluBt. 

Folie im EIM. V = 8000 Daran schlieBt das Bildfeld an, in welchem 

ein Biindel die Schicht durchsetzt. Hier sind 
die Interferenzstreifen zur Seite geriickt. Im unteren Teil erfahren die 
beiden Biindel dieselbe Beeinflussung durch die Folie. Die Interferenz- 
streifen haben ihre alte Lage wieder eingenommen. Das Biprisma er- 
zeugt die beiden innerhalb des Interferenzfeldes itbereinander liegenden 
Bilder des Randes. 


Der auf einer Folie erzeugte Rand einer Aufdampfschicht wurde 
in das Bildfeld des EIM gebracht. Die Folie in Fig. 7 enthielt Kohle- 
hiillen von MgO-Kristallen, die bei Schragbedampfung mit dem zu 
untersuchenden Material Schatten auf die Folie warfen. Wenn das eine 
Biindel den diimneren Schattenraum durchsetzt, sind die Interferenz- 
streifen zur Seite geriickt. Aus dieser Verschiebung schlieBt man auf 
die Beeinflussung der Phase des Elektronenbiindels durch die Aufdampf- 
schicht. 
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Das EIM liefert gegeniiber dem Elektronenmikroskop zusatzlich 
eine Phaseninformation. Dies ist in Fig. 8 besonders deutlich. Die 
Streuabsorption der Elektronen in einer Materieschicht hangt vom 
Atomgewicht in anderer Weise ab als das innere Potential. Gold und 


5 
Fig. 7a u. b. Aufgedampfte Goldschichtim EIM. V = 15000. a Elektronenmikroskopbild zeigt die um 45 A 
dtinnere Schicht im Schattenraum der Kohlehiille eines MgO-Kristalles. b EIM-Aufnahme derselben Stelle 


Aluminium wurden durch Schragbedampfung aus verschiedenen Rich- 
tungen aufgebracht und die Schichtdicken so abgestimmt, da8B bei 
der verwendeten Strahlspannung und Apertur die beiden Schatten- 
raume dieselbe Durchlassigkeit zeigten. Dann kann man nach Fig. 8a 


Fig. 8a u. b. Durch Schragbedampfung mit Gold und Aluminium erzeugte Schatten einer Kohlehiille. 

V = 10000. a Die Dicke der Schichten ist so gewahlt, daB beide Schatten im EM-Bild gleich hell sind. b Das 

EIM-Bild zeigt: Bei gleicher Streuabsorption ist die Phasenschiebung der Aluminiumschicht wesentlich 
gr6éBer als die der Goldschicht 


glauben, die Schichten in den Schatten wiirden aus demselben Material 
bestehen. Doch zeigt das EIM sofort (Fig. 8b), daB aus den beiden 
Richtungen verschiedene Substanzen aufgebracht wurden. Der Sprung 
der Interferenzstreifen in dem kein Gold enthaltenden Schattengebiet 
ist kaum zu sehen, wahrend die Interferenzstreifen in dem kein Alu- 
minium enthaltenden Schatten deutlich zur Seite geriickt sind. 

Zur Untersuchung im EIM eignen sich auch in sehr diinnen Platten 
wachsende Einkristalle. Molybdantrioxyd und Natriumdodezylsulfat 


ie 
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sind mit Elektronen der zur Verfiigung stehenden Energie durchstrahl- 
bar. Fig.9 zeigt drei in das Interferenzfeld ragende Kristalle von 
MoOs. Die verschieden dicken Kristalle haben die Interferenzstreifen 
um verschiedene Betrage verschoben. Bei dem aus waBriger Losung 
abgeschiedenen Natriumdodezylsulfat sind die Interferenzstreifen schon 
vor Erreichen der Kristallkanten 
beeinfluBt. Dies tritt immer dann 
auf, wenn die Leitfahigkeit des 
Objektes zu klein ist, um eine Auf- 
ladung im Elektronenstrahl zu 
verhindern. Diese Gefahr besteht 
besonders bei groBen, auf einer 
Folie aufgefangenen Kristallen. 

Der Kontrast der Interferenz- 
streifen auf den Aufnahmen ist 
bei sehr diinnen Folien aus 
Kollodium stark  vermindert. 
Bei visueller Beobachtung  er- 
kennt man, daB die Interferenz- 
streifen sich bewegen. Dies muB 
mit dem LadungsabfluB entlang 
der Folie zusammenhangen ; denn 
eine mit 150 A Aluminium be- 
Ry ee ee ee dampfte Kollodiumfolie zeigt die- 

U =45 kV; V = 7600 sen Effekt nicht mehr. 


V. Messung der Phasenschiebung 

Zur Ermittlung der Phasenschiebung mu man wissen, an welche 
Stelle ein bestimmter Interferenzstreifen gewandert ist. Unscharfe 
Einstellung des Objektes oder die Untersuchung verschieden dicker 
Objekte gibt een AufschluB iiber die Zusammengehorigkeit der Inter- 
ferenzstreifen. Eine Amplitudenkennzeichnung einzelner Interferenz- 
streifen in den verschiedenen Feldern ist jedoch nicht zu gebrauchen. 
Die ausgezeichneten Intensitaten einzelner Interferenzstreifen werden 
unabhangig von der Phasenlage der Biindel durch die Art des Uber- 
einandergreifens der beiden Beugungssiume bestimmt. Mit der Zuord- 
nung der Interferenzstreifen ist die Richtung bekannt, nach welcher 
die Interferenzen verschoben sind. Daraus ergibt sich das Vorzeichen 
des Potentials, welches die Phasenschiebung verursacht. 

Fir meBtechnische Anwendung des EIM sollte im Interferenzfeld 
die Bedingung gleicher Amplituden und gleicher Streifenabstiande er- 
fiillt sein. Wie bereits erwahnt, bestimmt die Phasenlage in den Beu- 
gungssdumen den Ort der Interferenzstreifen. Diese sind nicht mehr 
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aquidistant und werden nicht streng proportional zu der Phasenver- 
schiebung zur Seite geriickt. Wir stellen nun die Frage, unter welchen 
Bedingungen dennoch aus den MeBwerten der Streifenverschiebung 
auf die Phasenverschiebung geschlossen werden kann. 


Unter der Voraussetzung gleicher Beugungssiume ist die Phasen- 
lage in den Beugungssaumen unabhangig vom Fadenpotential symme- 
trisch zum Mittelpunkt des Schattens. Auch die Interferenzstreifen 
sind ohne Objekt symmetrisch zum gleichen Punkt. Nach Einbringen 
eines Phasenobjektes bleibt die Symmetrie des Interferenzfeldes dann 
erhalten, wenn die Phasenschiebung ein ganzes Vielfaches von z ist. 
Bei kleiner Abweichung von dieser Symmetrielage werden nahezu 
symmetrische Interferenzstreifen fast gleich in entgegengesetzter Rich- 
tung beeinfluBt. Man bekommt durch Mittelung der Verschiebungen, 
gemessen in symmetrisch hegenden Grenzen, den der Phasenschiebung 
entsprechenden Betrag. 


Ist die Abweichung von einer Symmetrielage gréBer, so liegt an der 
zu einem Interferenzstreifen symmetrischen Stelle kein Interferenz- 
streifen. Die Phasenlage im Beugungsbild hangt von der Einstellung 
des Interferenzfeldes ab. Bei zunehmendem Winkel zwischen den inter- 
ferierenden Biindeln riicken die Interferenzstreifen auf die Mitte des 
Interferenzfeldes zu, aber die Beugungssdume verschieben sich rasch 
liber das ganze Interferenzfeld. So koénnen bei verschiedenen Einstel- 
lungen des Interferenzfeldes systematische Fehler vermieden werden. 
Besonders fiir stark streuende Objekte ist dies wichtig, da dann die Not- 
wendigkeit entfallt, einen symmetrisch legenden Teil des Interferenz- 
feldes auszumessen. Denn das Interferenzfeld ist mit den Amplituden 
des helleren Beugungssaumes modulert und die Interferenzstreifen 
sind oft nur in der einen Halfte des Interferenzfeldes zu sehen. Aus 
der Beeinflussung durch die Amplituden dieses Beugungssaumes ergibt 
sich das Optimum der Dicke fiir elektroneninterferometrische Messungen 
an Materieschichten. 


VI. Bestimmung des mittleren inneren Potentials 
aus interferometrischen Aufnahmen 


Friihere Messungen erfolgten an Spaltflachen von Einkristallen 
mittels Elektroneninterferenzen bei streifendem Einfall und an frei 
gewachsenen kleinen Einkristallen in Durchstrahlung’’,*. Die experi- 
mentellen Voraussetzungen fiir diese Methoden sind nur selten reali- 


sierbar. 


17 StuRKEY, L., u. L.K. FREVEL: Phys. Rev. 68, 56 (1945). 
18 MorizRE, K., u. H. Nienrs: Z. Physik 137, 445 (1954). 
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Bei Anwendung des Elektronen-Interferometers bestimmt man das 
mittlere innere Potential durch Messung der Phasenverzégerung. Es 
konnen polykristalline Schichten verwendet und damit die Unter- 
suchungen insbesondere auf andere Substanzen ausgedehnt werden. 
Der Strahl durchsetzt die Kristalle in beliebigen Richtungen, falls bei 
der Herstellung der Schichten keine bevorzugte Orientierung der 
Kristalle bewirkt wurde. Um den Einflu8 aufwachsender Fremdschich- 
ten aufzuheben, verwendet man gleichférmige Objekttragerfolien und 
dampft darauf, um gleiche Verhaltnisse zu haben, zuerst eine diinne 
Schicht der zu untersuchenden Substanz. Dann erst wird die eigent- 
liche MeBschicht, welche nur von einem Elektronenbiindel durchsetzt 
werden soll, aufgebracht. Bei Elektronenbestrahlung im EIM gleich- 
maBig aufwachsende Schichten beeinflussen beide Elektronenbiindel 
auf gleiche Weise. Die fiir die Untersuchung im EIM notigen kleinen 
Bereiche verschiedener Dicke wurden auf zwei Arten hergestellt: Ent- 
weder verhinderten auf die Folie gebrachte Schattenobjekte bei Schrag- 
bedampfung in kleinen Bereichen einen Niederschlag, oder es erlaubte 
eine dicht an die glatte Tragerfolie gebrachte Bedampfungsschablone 
ein Bedampfen kleiner Bereiche. Die Bedampfungsschablone bestand 
dabei aus einer Kollodiumtolie mit Léchern. Die Dicke der MeBschicht 
wurde mit dem Vielstrahl-Interferenzmikroskop nach S. TOLANSKY 
gemessen. Die Berechnung des Betrages des inneren Potentials ergibt 
sich in Volt, wenn man in die Gleichung 


AU = a Fe 24,5 Din A und U in Volt einsetzt. 


Die Herstellung der Praparate 


Die verwendete Bedampfungsanlage war mit einer Oldiffusions- 
pumpe ausgeriistet und erreichte ein Vakuum von 10° Torr. Das Va- 
kuum wurde durch Kithlung mit fliissiger Luft (,, kiihlfinger‘‘ H. K6nre) 
um eine Zehnerpotenz besser und erlaubte trotz der Gasabgabe beim 
Erwarmen der Bedampfungsquellen das Bedampfen bei einigen 10-6 Torr. 
Bedampfen bei schlechterem Vakuum von etwa 7-10 Torr oder 
langsames Bedampfen ergaben wesentlich kleinere Werte fiir das innere 
Potential. Die beiden Schichten wurden ohne Brechen des Vakuums 
kurz nacheinander aufgebracht. Die Glasplatte fiir die Dickenmessung 
lag unmittelbar neben dem Praparat fiir das EIM. Auch auf diese Platte 
wurde die Grundschicht aufgedampft, um gleiche Aufwachsbedingungen 
sowohl fiir die MeBschicht als auch fiir die vor der Messung der Dicke 
im Vielstrahl-Interferenzmikroskop nétige Versilberung zu haben. 

Es hat sich zur Erzielung nicht bedampfter Schatten als notwendig 
erwiesen, das an den Wanden des Raumes reflektierte Aufdampfgut 
vom Praparat fernzuhalten. Diese Funktion iibernahm eine in die 
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Vakuumglocke gebrachte Aluminiumplatte, die an den Wanden einen 
Spalt von 1 cm Breite zum Pumpen frei lieB. Die Bedampfung erfolgte 
nach oben durch ein geeignet bemessenes Loch. Die Schattenbereiche 
von Probebedampfungen, welche im Elektronenmikroskop bei 5000- 
facher Vergr6Berung aufgenommen waren, zeigen nach Aussage des 
registrierenden Photometers keine Anderung der Dichte im Schatten- 
raum. 

Aluminium, Silber, Gold und Zinksulfid wurden an Praparaten 
untersucht, die durch Schablonenbedampfung hergestellt worden 
waren; Gold auch an Praparaten, die durch Schragbedampfung ent- 
standen sind. Bedampfungsquelle waren bei Aluminium Wolfram- 
drahte, bei den anderen Substanzen Wolframschiffchen. Fiir die 
Schablonenbedampfung war der Abstand der Bedampfungsschablone 
von der Folie gréBer als beim Schattenwurf der Abstand der schatten- 
gebenden Teilchen. Ein diinnes, auf das Schiffchen gelegtes Wolfram- 
blech mit einer Bohrung von 2 mm verkleinerte die Quelle. 

Die Grundschicht soll die Oberflache bedecken. Schichten von 
50 bis 100 A erfiillen diese Forderung weitgehend. Versuche mit Gold 
zeigten bei wesentlich diinneren Grundschichten bis zu 20 A keine ab- 
normen Potentialwerte. Nichtleitende Tragerfolien sind fiir die elek- 
tronen-interferenzmikroskopische Praparation zu vermeiden; denn 
2 MeBreihen mit Kollodium, welche nicht reproduzierbare Werte von 
tiber 30 V gaben, muBten ausgeschieden werden. In der Nahe der 
Kohlehiille der MgO-Kristalle waren die Interferenzen auf der nicht 
mit Metall schragbedampften Seite stets ein wenig abgelenkt. Dies zeigt, 
daB die Leitfahigkeit dieser im Bradley-Verfahren hergestellten Kohle- 
schichten fiir die Elektroneninterferenzmikroskopie nicht immer aus- 
reichend ist. Nach Ausheizen der Kohlen konnte das Vakuum wahrend 
der Bedampfung wesentlich besser gehalten werden. Dies bewirkte 
eine Verbesserung der Leitfahigkeit um den Faktor 1000, wenn die 
Schichten bei 10-4 Torr anstatt 10% Torr hergestellt wurden. Bei 
weiterer Verbesserung des Vakuums ist die Zunahme der Leitfahigkeit 
nur noch gering. 

Mit Zinksulfid wurde erstmals das Potential eines Nichtleiters 
elektroneninterferometrisch gemessen. Um eine Verfalschung des Meb- 
wertes durch Aufladungen im Objekt auszuschlieBen, wurde der Strahl- 
strom bei den verschiedenen MeBreihen um den Faktor 4 variiert. 
SchlieBlich wurde direkt auf das Zinksulfid noch eine Aluminium- 
schicht von 100 bis 150 A Dicke aufgedampft und die Praparate noch- 
mals der Untersuchung im EIM unterzogen. Man findet keinen EinfluB 
bei zwei Praparaten, wahrend bei einem dritten eine negative Auf- 
ladung der Schicht bei gréBerem Strahlstrom und gréBerem Widerstand 
der Schichten méglich erscheint. 
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Der Vergleich der beiden Praéparationsmethoden ergab, daB die 
Bedampfung durch eine Schablone wesentlich einfacher zu handhaben 
ist und daB Bilder dieser Praparate bei gleicher Dicke besseren Kontrast 
der Interferenzstreifen zeigen. Im Rahmen der Streuungen gaben Aut- 
nahmen von groBen Bedampfungsfeldern (2 Durchmesser) keine 
anderen Werte als von kleinen Feldern (0,5 uw). Die Fig. 10 zeigt inter- 
ferenzmikroskopische Aufnahmen von so hergestellten Praparaten. 


| 
f 

Hf 
{ 


c 


Fig. 10. Durch Schablonenbedampfung aufgebrachte Aluminiumschichten im EIM. V = 16000. 
a 231A, Ap=1,022; b 355A, 4p=1,562; c 615A, Ap =3,042 


Auswertung der Aufnahmen 

Die Messung der Streifenversetzung war am besten auf stark ver- 
groBerten Papierkopien durchzufiihren. Um den EinfluB8 des Beobach- 
ters beim Vermessen klein zu halten, wurden zuerst alle Messungen einer 
oder mehrerer Serien ausgefiihrt und erst dann fiir alle Aufnahmen die 
Verschiebung der Interferenzstreifen berechnet. In der Tabelle sind 
die MeBwerte zusammengestellt. Bei der Mittelung wurden den Mes- 
sungen an dickeren Schichten entsprechend geringeren relativen Fehlern 
gr6Beres Gewicht gegeben. Unberiicksichtigt blieben dabei unter 
schlechten Vakuumbedingungen hergestellte Praparate und diejenigen, 
welche nicht reproduzierbare Werte fiir das innere Potential ergaben, 
z.B. bei Verwendung von Tragerfolien aus Kollodium. Die von ein 
und dem selben Objekt angefertigten Aufnahmen zeigten geringe Ab- 
weichungen. Dies legt die Annahme nahe, da Streuungen, wie sie 
insbesondere bei Aluminium von Objekt zu Objekt auftraten, in der 
Herstellung der MeBschicht begriindet sind. Man ersieht, daB auch aus 
Zweistrahlinterferenzen gute Werte fiir die Phasenschiebung zu erhalten 
sind, wenn geniigend Interferenzstreifen zur Messung herangezogen 
werden. Es ist aber nétig, den subjektiven Einflu8 bei der Ausmessung 
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Tabelle. Messung des mittleren inneven Potentials mit dem Elektvonen-Interferenz- 


mikroskop 
a 
Praparation sir | Inneres Potential Mittelwerte 
—¥—_———_:. i — 
| 
Gold Schragbedampfung | 125 A 22.00 Vi 
| auf | 68A 22,21 V 21,0 V 
Kohlenstoffolie | 21,09 V 
(MgO- eee 20,52 V 
Kohlehiillen) 45 A 19,35 V 
Gold Bedampfung durch 271 ! Py ae | 211 V 
Lochschablone Pe IN 19,07 V 
| auf | 104 A 23,4 V 
Kollodiumfolie | 101 A 24,9 V 22,050 
| g7A DRA AV 
95 A | 23,50) | 
Gold auf 119 A DAS Vi 
Al-Folie 205A | 19,0 V 20,37 V 
242, A | 20,66 V | 
Silber auf 389 A 20,6 V 
Kohlenstoffolie, 269 A 2405 Vi | 20,7 V 
| 232 A | 20,12 V 
| — — 
Aluminium auf 355A 11,56 V 
Kollodiumfolie | 231 A 11,57 V 
| 615A 13,0 V 
| 12,4 V 
auf | 244 A 155) W 
Kohlenstoffolie, 365 A 11,5 V 
| 400 A | 13,1 Vi 
Zinksulfid ZnS 245A | 10,6V 
auf LORS) Vas 
Kohlenstoffolie) 534 A | 10,2V 10,3 V 10,2 V 
| Wea 90V 9,7V 
| 98V 10,0V 


* Bei Zinksulfid stehen die aus Messung bei verminderter Strahlintensitat er- 
haltenen Werte unten, rechts diejenigen, welche nach Aufbringen einer Al-Schicht 
zur Vermeidung von Aufladungen gefunden wurden. 


weitgehend auszuschalten. Bei der Dickenmessung stimmen die aus 
den einzelnen Aufnahmen einer Schicht gewonnenen Werte ebenfalls 
gut iiberein, so daB der Fehler der Auswertung nur wenige A betragt. 


Die Ergebnisse zeigen, daB dieses EIM ein brauchbares Gerat zur 
Bestimmung mittlerer innerer Potentiale von Aufdampfschichten dar- 
stellt. Die Messungen erfolgten bei Strahlspannungen zwischen 45 kV 
und 50 kV. Fiir die Dickenbestimmung muBte vorausgesetzt werden, 
daB der Niederschlag der Aufdampfschicht auf den Tragerfolien mit 
gleicher Dicke entsteht wie auf der Glasplatte, die zur Dickenmessung 
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dient. Obwohl bekannt ist, daB der Aufbau der Aufdampfschicht von dem- 
jenigen des kompakten Materials abweichen kann, darf man Zutrauen 
zu einer Bestimmung des inneren Potentials nach dieser Methode haben. 
Ein Vergleich mit bisher gefundenen Werten ist nur fiir Zinksulfid 
moglich. S. Kikucu1 und S. NAKAGAWA!?® fanden durch Elektronen- 
beugung bei streifendem Einfall 12,2 V. Uber die Messung von inneren 
Potentialen mit dem Elektroneninterferometer wird demnachst M. KEL- 
LER berichten. 


Herrn Professor Dr. G. MOLLENSTEDT danke ich fiir die Anregung dieser Arbeit 
und fir sein stets forderndes Interesse. 

Die Arbeit wurde untersttitzt durch die Deutsche Forschungsgemeinschaft, 
das Bundeswirtschaftsministerium, die Research Corporation, New York und durch 
groBziigige apparative Schenkung der Firma Carl Zeiss (Oberkochen). 


19 KIKUCHI, S., u. S. NAkaGAwa: Z. Physik 88, 757 (1934). 
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Uber Feldmessungen an Elektreten 
und Untersuchungen iiber die Entstehung 
der Homoladung 
Von 
JAN VAN CALKER und LAURENZ VAN DER LINDE 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 1. April 1959) 


Mit Hilfe eines sehr kleinen MeSkondensators wird die Feldverteilung in der Um- 
gebung eines Elektreten gemessen. Es ergibt sich gute Ubereinstimmung der 
MeBergebnisse mit den auf Grund theoretischer Uberlegungen von Swann berech- 
neten Werten. — Entsprechend der Vorstellung, daB der Zustand der ,,Homo- 
charge’ durch das Einwandern von Ladungstragern in die Elektretsubstanz ent- 
steht, werden Elektretmaterialien in einer Gasentladung im Hochspannungsfeld 
bespruht, wodurch sich starke Gleichladungen erzeugen lassen. Auch in Paraffin, 
aus dem sich in der normalen Anordnung Elektrete nicht herstellen lassen, konnten 
auf diese Weise Ladungen eingespriiht werden. 


Einleitung 

Ein Elektret ist ein permanent polarisiertes Dielektrikum. Er 
wurde erstmalig realisiert von Ecucut’, der ein fliissiges Gemisch von 
Karnaubawachs und Harz in einem starken Gleichspannungsfeld er- 
starren lieB. Ein so behandeltes Dielektrikum zeigt an den Oberflachen 
jeweils entgegengesetzte Ladungen und im umgebenden Raum ein 
permanentes elektrisches Feld. Bei Formierungsfeldstarken unter 
40 kV/cm weisen die Elektretoberflachen im allgemeinen Ladungen auf, 
deren Polaritat derjenigen der beim FormierungsprozeB anliegenden 
Elektroden entgegengesetzt ist. Fiir diese Art der Ladung hat sich die 
Bezeichnung ,,Heterocharge“ eingebiirgert. Die Oberflachenladungen 
von Elektreten, die bei Feldstarken von mehr als 10 kV/cm formiert 
wurden, stimmen in ihrem Vorzeichen mit der Polaritat des anliegenden 
Feldes iiberein. Man nennt diesen Zustand ,, Homocharge“ oder ,,Gleich- 
ladung’’. Er hat die Eigentiimlichkeit, sich erst im Lauf der Zeit voll 
auszubilden; sofort nach dem Formieren stellt man eine Heteroladung 
fest, die im Laufe von etwa einem Tag auf den Wert Null absinkt. An- 
schlieBend baut sich die Homoladung bis zu einem konstanten Wert 
auf, der sich iiber die Dauer von Jahren nicht wesentlich andert. Dabei 
miissen die Elektretoberflachen kurzgeschlossen werden, da bei freien 
Oberflichen schnell eine Neutralisation der Ladungen eintritt. Nach 


1 Ecucui, M.: Phil. Mag. 49, 178 (1925). 
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erneutem KurzschlieBen der Oberflachen stellt sich der urspriingliche 
Zustand wieder her. 

Seit den ersten Versuchen von Ecucur sind zahlreiche Unter- 
suchungen an Elektreten durchgefiihrt worden (vgl. z.B. die Literatur- 
zusammenstellung bei E.G. LInDEN?), und es liegt ein umfangreiches 
Beobachtungsmaterial hinsichtlich des Verhaltens von Elektreten, wie 
auch der Stoffe, die den Elektreteffekt aufweisen, vor?,*. Einige Ver- 
suche zur theoretischen Durchdringung der Beobachtungen haben zwar 
fiir die Homocharge mit der Annahme eines Einwanderns von La- 
dungen® eine Klarung gebracht, doch ist die fiir den Elektretmechanis- 
mus sicher viel wichtigere Ausbildung der Heterocharge erst in einigen 
Ansatzen dem Verstandnis naher gebracht worden®,’. 

Im folgenden soll die Messung des auBeren Feldes von Elektreten 
behandelt und auf Versuche zum Einspriihen von Ladungen in Elektrete 
eingegangen werden. 


I. Messung des 4uBeren Feldes von Elektreten 


1. Die Formierung der Elektrete. Fiir die Versuche stand eine Hoch- 
spannungsanlage in Greinacher-Schaltung von 100 kV zur Verfiigung, 
so daB verhaltnismaBig dicke Proben formiert werden konnten. Als 
Elektretmaterialien wurden ein Gemisch aus gleichen Teilen Karnauba- 
wachs und Kolophonium, Karnaubawachs und 20% Bienenwachs sowie 
einige synthetische Wachse verwendet. Wegen der relativ groBen Leit- 
fahigkeit der synthetischen Wachse war es schwierig, die Proben bei der 
anliegenden Spannung trotz der entstehenden Jouleschen Warme ab- 
zukiihlen. Den starksten Elektreteffekt zeigen die Karnaubawachs- 
proben. Die Messungen wurden an Elektreten aus Karnaubawachs mit 
20% Bienenwachs ausgefiihrt. 

Als FormiergefaBe dienten 3 bis 4cm hohe Zylinder aus Pertinax 
mit einem Durchmesser von 5 bis 8cm. Diese wurden zwischen gut 
dichtende ebene Metallelektroden gepreBt, von denen die eine mit der 
Hochspannungsquelle verbunden, die andere geerdet wurde. Zur Ver- 
meidung der Sedimentation in Richtung des elektrischen Feldes be- 
fanden sich die Elektroden in vertikaler Lage. Durch eine Bohrung im 
Zylindermantel wurde das fliissige Wachsgemisch eingefiillt und dann 
ein Feld von etwa 8 bis 9 kV/cm angelegt. Der Formierungsstrom 

2 LINDEN, E.G.: Electrets, TRE-Convention Record, Part 3. New York: 
Institute of Radion Engineers 1956. 

3 BONING, P.: Z. angew. Phys. 8, 516 (1956). 

4 CALKER, J. VAN, u. R. ARNoLD: Z. Physik 132, 318 (1952). 

» Gross, B.: Phys. Rev. 67, 253 (1945). — J. Chem. Phys. 17, 866 (1949). 

6 ANTENEN, K.: Z. angew. Math. Phys. 6, 478 (1955). — Publ. Nr. 3 der Abt. 


f. industr. Forschg. am Inst. f. Techn. Phys. der ETH Ziirich, 1956. 
7 CALKER, J. VAN, u. W. FROHLICH: Ann. d. Phys. (im Druck). 
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wurde mit einem in der Hochspannungsleitung liegenden Milliampere- 
meter gemessen. Er blieb bei Karnaubawachs immer unter 1 mA. 
Da das Wachs bei der Abkiithlung eine betrachtliche Volumenkontrak- 
tion aufweist, wurde von Zeit zu Zeit fliissiges Wachs nachgefiillt. 
Nach einer Formierungsdauer von einer Stunde wurde das Feld ab- 
geschaltet. Bevor die Probe aus dem Formiergefa8 genommen wurde, 
blieben die Elektroden nach Abschalten des Feldes noch eine Stunde 
lang kurzgeschlossen. 

Die Elektrete werden in Aluminiumfolie eingehiillt aufbewahrt. Ihre 
Starke wird durch die Ladungsdichte ihrer Oberflachen angegeben, die 
man in einem Influenzversuch ermitteln kann. Man bringt dazu eine 
metallische Scheibe auf die Oberflache, erdet deren Oberseite kurz und 
miBt die dann in der Platte influenzierte Ladung ballistisch mit einer 
empfindlichen LadungsmeBbriicke. Bei Elektreten, die nach dem be- 
schriebenen Verfahren hergestellt sind, wurden durchweg Ladungs- 
dichten von 107° bis 10° Coulomb/cm? gemessen. Alle Elektrete 
zeigten eine Heteroladung, was wegen der Formierungsfeldstarke von 
8 bis 9 kV/cm natiirlich zu erwarten war. 


2. Feldmessungen. Wir interessieren uns jetzt fiir das a4uBere Feld 
eines Elektreten. Nach einer Arbeit von GEMANTS® soll die Feldstarke 
in einer Entfernung von 5mm von der Elektretoberflache nur noch 
etwa ein Zehntel des Wertes un- 
mittelbar an der Oberflache be- 
tragen. GEMANT zog diesen SchluB 
aus Messungen, die er in der An- 
ordnung nach Fig. 1 folgender- 
maBen ausfiihrte: 

Der Elektret A ruhe auf einer 


Fig. 1. Versuchsanordnung von GEMaNT zur 


geerdeten Metallplatte Bb. Die auf Ladungsmessung 

der Platte P influenzierte La- 

dung Q wird dann in Abhangigkeit von der Entfernung d gemessen. 
Die Feldstarke E in beliebiger Entfernung von der Elektretoberflache 
soll dann gegeben sein durch 


E =2nx0|f=220 (1) 


wenn f die Oberflache von P, also o die Ladungsdichte bezeichnen. 
Gegen diese Methode wendet sich SwANN® mit der Bemerkung, dab 
zwar E die durchschnittliche Feldstarke an der Oberflache von P 
darstellt, jedoch in keiner Weise die Feldverhaltnisse wiedergibt, wenn 
P nicht vorhanden ist. Das elektrische Feld des Elektreten wird durch 
das Vorhandenszin der Metallplatte véllig verandert. SWANN stellt 


8 Gemant, A.: Rev. Sci. Instrum. 11, 65 (1940). 
9 Swann, W.F.G.: J. Franklin. Inst. 250, 219 (1950). 
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auch Uberlegungen iiber die Anderung der Feldstérke mit der Ent- 
fernung vom Elektreten an. Er denkt sich den Elektreten ersetzt durch 
ein System von zwei parallelen Scheiben vom Radius 7 im Abstande L, 
die Oberflachenladungen der Dichte o bzw. —o tragen. Die z-Achse 
stehe senkrecht auf den Scheiben mit dem Nullpunkt in der positiven 
Ladung. Dann ist nach Swann die Feldstarke im Abstande z von der 
positiven Platte 


2+ Zz 


Ve = DL? + jae \2 + ye 


(2) 


Eine experimentelle Nachpriifung dieser Formel muB8 natirlich so vor 
sich gehen, daB das Feld des Elektreten durch den MeBvorgang mdg- 
lichst wenig gestért wird. Zu diesem Zweck wurde ein winziger Kon- 
densator in der Weise hergestellt, daB 

Tabelle. Gemessene Feldstivke auf jede Seite eines sehr diinnen Glim- 
tiber dev Elektretoberflache merplattchens ein Scheibchen aus Alu- 


Entfernung von ite miniumfolie von 1 cm Durchmesser ge- 
ee kV/em klebt, das Ganze zur Halterung an 
———_;—— einem Glasréhrchen befestigt und die 
0,4 0,86 Belegungen mit Zuleitungen versehen 
We ae wurden. Die Kapazitat des so entstan- 
1,6 0,56 denen Kondensators betragt 160 pF. 
ae ae Durch Influenzversuche konnte nun das 
3.8 0,105 Feld des Elektreten in jedem Punkte 
4,8 0,057 aus gemessen werden; dazu wurde die 
oe ce. eine Belegung des Kondensators geerdet, 
8.4 0,019 der Kondensator an die  betreffende 


Stelle des Feldes gebracht und_ kurz- 
geschlossen. Nach Aufheben des Kurzschlusses ruft das Feld auf 
der freien Platte eine Influenzladung hervor, die der Feldstarke 
exakt proportional ist und mit einer hochempfindlichen LadungsmeB- 
briicke ballistisch gemessen wurde. Es ist dabei natiirlich erforderlich, 
daB die Plattennormale in die Richtung des Feldes weist. Diese wird 
so gefunden, daB man die Messung bei verschiedenen Richtungen der 
Plattennormalen ausfiihrt; die Feldrichtung entspricht dann der Lage 
des MeBkondensators, bei der eine maximale Ladung influenziert wird. 
Auf diese Weise laBt sich die gesamte Feldverteilung um den Elektreten 
ermitteln. Sie entspricht bei betraglich gleich groBer Ladungsdichte auf 
den beiden Elektretoberflachen, etwa dem magnetischen Feld eines 
Stabmagneten, und rechtfertigt damit gewissermaBen nachtraglich die 
Namensgebung der Elektrete durch HEAvisipE. Die Eichung des Meb- 
kondensators erfolgt in einem homogenen Feld bekannter Starke. 

Die MeBergebnisse sind fiir die Figurenachse eines Elektreten in 
der Tabelle zusammengestellt. 
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Fiir einen Vergleich mit dem theoretischen Ansatz von SWANN 
wurde nun in Gl. (2) fiir o der gemessene Wert an der Elektrodenober- 
flache, fiir ry der Radius und fiir L die Dicke des Elektreten eingesetzt 
und der Feldverlauf berechnet. In Fig. 2 sind die gemessenen Werte 
eingetragen und die theoretische Kurve ausgezogen. Unter Beriick- 
sichtigung der Tatsache, da8 der reale Elektret eine Raumladung be- 
sitzt, stimmen MeBwerte und be- 
rechnete Kurve gut iiberein. Ins- 
besondere ergibt sich im Gegensatz 
zu GEMANT®, daB die Feldstarke in 
5 mm Abstand von der Oberfliche 
um weniger als 10% von dem un- 
mittelbar an der Oberflache herr- 
schenden Wert abweicht. 


II. Uber die Entstehung der 
Homoladung 


Mit etwa 10 kV/cm ist die 
Durchbruchsfeldstarke der Luft bei 
Normaldruck erreicht. Man erklart 
Bom uin-das /istandekommen der 4—— >, p~ scp 07 a mn 
Homoladung allgemein so, daB beim Fig. 2. AuBeres Feld eines Elektreten 
Formieren bei entsprechend hohen 
Feldstarken der Luftraum zwischen Elektroden und Dielektrikum 
leitend wird und damit Ladung von der Elektrode auf die Probe auf- 
gespriht wird. Tatsachlich hat man auf Elektretoberflachen die cha- 
rakteristischen Entladungsfiguren des elektrischen Durchschlags ge- 
funden. Nach der Theorie iiberwiegen kurz nach dem Formieren die zur 
Heteroladung fiithrenden Vorgange wie Polarisation und Ionenwanderung. 
Die hierdurch hervorgerufenen Effekte sinken binnen kurzer Zeit stark 
ab, und in dem MaBe, wie diese Abnahme erfolgt, ,,baut‘‘ sich die 
Homoladung auf, d.h. es wird immer die Uberlagerung der Wirkung 
von Hetero- und Homoladung als Differenzeffekt gemessen. Die Starke 
der ,,gemessenen‘“’ Homoladung hangt also von der eingespriihten 
Ladungsmenge und von dem Zustand der abgebauten Heteroladung ab. 

Die Annahme, daB diese Homoladung auf eingespriihten Ladungs- 
tragern beruht, kann etwa dadurch gepriift werden, da8 beim Formieren 
zwischen die Probe und die Metallelektrode ein Dielektrikum gebracht 
wird, welches keine Ladungstrager abgibt, etwa eine Glasscheibe. In 
diesem Fall wird man das Ausbleiben der Homoladung erwarten, was 
von BaLpus?° bestatigt wurde. 


10 Batpus, W.: Z. angew. Phys. 6, 481 (1954). 
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Umgekehrt kannman 
die Verhaltnisse eines 
Gasentladungsvorganges 
zwischen Probe und 
Elektrode in hohem 
MaBe rein realisieren, 
d.h. so, daB nicht die 
iibrigen, zur Hetero- 
ladung fiithrenden Vor- 
gange beim Formieren 
stattfinden. Bekannt- 
lich bildet sich zwischen 
einem System Spitze— 
Platte bei anliegender 
hoher Spannung eine 
sehr stabile Gasentla- 
dung aus. Brachte man 
zwischen Spitze und 
Platte fliissiges Wachs, 
dann k6nnte diesem 
langere Zeit hindurch 
Ladung eingespriiht wer- 
den, und nach dem 
Erstarren miiBte man 
einen Elektreten erhal- 
ten, der gemaB obiger 
Deutung eine Homola- 
dung aufweisen miiBte. 

Durch diese Uber- 
legungen wird folgende 
Versuchsanordnung na- 
hegelegt. Ein 7 cm ho- 
her Glaszylinder mit 
einem Durchmesser von 
5 cm, dessen Kanten 
genau plan _ geschliffen 
sind, wird auf eine ebene, ™ 
geerdete Metallplatte ‘: : 


Fig. 2 


gestellt. In die Mitte Fig. 3—6, Oberflache einer dielektrischen Fliissigkeit, die im 
des Fi linders ragt vo inhomogenen elektrischen Hochspannungsfeld bespriiht wird, bei 
My St von 8 kV (Fig. 3), 12 kV (Fig. 4), 20kV (Fig. 5), 25 kV (Fig. 6) 
oben im Abstand von 
etwa 6cm von der Platte eine Kupferspitze, die mit der Hoch- 
spannungsquelle verbunden ist. Fliissiges Wachs wurde nun in den 
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Fig. 6 


Zylinder — gefiillt (die 
Grundplatte war vorher 
erwarmt worden), und 
die Spannung wurde 
dann langsam hochge- 
regelt. Man beobachtet 
folgendes: Bei einer ge- 
wissen, noch relativ ge- 
ringen Spannung macht 
die Fliissigkeitsoberfla- 
che in Abstaénden von 
einigen Sekunden eine 
zuckende Bewegung. Bei 
genauem Hinhoren ver- 
nimmt man ein sehr 
schwaches Knistern, wel- 
ches darauf hindeutet, 
daB von der Spitze 
winzige Fiinkchen auf 
die Fliissigkeit  tiber- 
schlagen. Zur genaueren 
Kontrolle wurde in der 
Erdungsleitung zur un- 
teren Elektrode ein 
Widerstand — geschaltet 
und seine beiden Enden 
mit dem Vertikalablenk- 
system eines. Oszillo- 
graphen verbunden. Bei 
jedem Funkeniiberschlag 
sieht man auf dem 
Schirm eine steile Span- 
nungsspitze. Es fheBt 
also ein kurzzeitiger 
Strom; durch den La- 
dungstransport — gerat 
die dielektrische Fliis- 
sigkeit kurz in Bewe- 
gung. 


Bei steigender Spannung beobachtet man ein merkwiirdiges Ver- 
halten der Fliissigkeitsoberflache, wie es von RUMMEL" in einer Arbeit 
iiber den VoltolprozeB bei Isolierdlen beschrieben wurde. Sobald eine 

11 RuMMEL, TH.: Wiss. Verdéff. Siemens-Werk 19, 279 (1940). 
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durchgehende Entladung an der Spitze einsetzt, bilden sich zunachst 
wenige Erhebungen, die wie Tropfen auf der Oberflache aufsitzen und 
in brodelnder Bewegung sind (Fig. 3). Bei héherer Spannung wird die 
Bewegung intensiver, die Zahl der Tropfen vergréBert sich (Fig. 4, 5 
und 6), bis ein Teil der Oberflache mit einem wabenartigen Muster 
iiberzogen ist. Als Ursache der Fliissigkeitsbewegungen miissen nach 
RuMMEL Maxwellsche Spannungen angesehen werden. Es besteht kein 
merklicher Einflu8 der Polaritat auf den Vorgang. In den verschie- 
denen Fliissigkeitsteilen findet auch ein gewisser Ladungstransport 
durch Konvektion statt, was durch Bewegungen und Schlieren im 
Innern des durchsichtigen Wachsgemisches erkannt werden kann. 

Beim Abkiihlen des Wachses friert der oben beschriebene Zustand 
ein. Da fiir Messungen ebene Oberflachen erforderlich sind, wurde eine 
gréBere Menge Wachs in den Zylinder gefiillt und die erkaltete Probe 
auf der Drehbank plan gedreht. Die dabei abfallenden Stiickchen 
wurden auf Raumladungen hin untersucht. 

Samtliche in der geschilderten Weise behandelten Wachsproben 
zeigen sofort nach der Formierung eine sehr starke Homoladung, die 
tiber einige Monate hin erhalten blieb, und bei der eine Schwachung 
bisher nicht festgestellt werden konnte. Die bei der mechanischen 
Bearbeitung der Proben abgefallenen Wachsstiickchen zeigten im 
Faradayschen Becher Ladungen desselben Vorzeichens wie die sprithende 
Spitze. Es ist bemerkenswert, daB nicht nur bei negativer Spitze, 
also eingespriihten Elektronen, sondern auch bei positiver Spitze eine 
Homoladung auftritt. Es miissen also auch Ionen mit dem elektrischen 
Wind eingespriiht worden sein. Alle Proben weisen ein auBerordentlich 
starkes auBeres Feld auf, so daB sie die zum KurzschlieBen benutzten 
Aluminiumfolien aus einigen Zentimetern Entfernung anziehen. 

An der Seite der Proben, die beim Spriihversuch auf der metallischen 
Unterlage geruht hatte, wurde eine der Oberflaéche entgegengesetzte 
Ladung gemessen, die jedoch relativ klein war. Das ist aus den Versuchs- 
bedingungen zu verstehen, da die fiir eine Gasentladung giinstigen 
Verhaltnisse ja nur an der Oberseite vorlagen. Immerhin ist die Be- 
zeichnung der so erhaltenen Proben als Elektret gerechtfertigt. 

Um zu sehen, wie tief die von der Spitze eingespriihten Ladungen 
im Elektreten noch vorhanden sind, wurden von der Probe mehrere 
5mm dicke Scheiben abgedreht und mit dem so verkiirzten Elektreten 
jeweils eine Ladungsmessung durchgefiihrt. Es zeigte sich, daB die 
Ladungen tiber einige Zentimeter der Lange des Elektreten verteilt 
sind. 

Wenn die in Rede stehende Deutung der Homoladung richtig ist, 
muB es grundsatzlich méglich sein, jedem Dielektrikum Ladungen ein- 
zuspriithen. Daher wurden die Versuche auch mit Paraffin, aus dem 
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man keine Elektrete herstellen kann, durchgefiihrt, und zwar mit 
positiver und negativer Spitze. In beiden Fallen wurde eine ent- 
sprechende Homoladung festgestellt, jedoch mit gleichem Vorzeichen 
an beiden Oberflachen der Paraffinprobe. Es war also jeweils eine 
Raumladung vorhanden. Eine der bespriihten Oberflache entgegen- 
gesetzte Ladung an der Unterseite der Probe, die von vornherein als 
gering zu erwarten war, konnte deshalb nicht eindeutig festgestellt 
werden, weil Paraffin einen starken Elektrophoreffekt zeigt, der den 
mdglicherweise vorhandenen Elektreteffekt wenigstens an der Unterseite 
der Probe weit iiberwiegt. Die in dem Paraffinblock aufgespeicherten 
Ladungen verschwanden im Laufe von einigen Tagen. 

Die vorstehend mitgeteilten Beobachtungen bestatigen die Annahme, 
da8 der Zustand der ,, Homocharge“ bei Elektreten durch das Einwandern 
von Ladungstragern zu erklaren ist. 


Wir danken der Gesellschaft zur Férderung der Westfalischen Wilhelms- 
Universitat und der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir Unterstiitzung dieser 
Arbeit. 
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no \2 B 
9 Se asi +14” 7% — 
a= ME, ue" sarefistoe oe. 
$y) = se eS intat (5) 
x, =tlogB +1(n —3)x fir BO. (2.4) 


Sy = - (n — 3) zlog B + 14 log?B 


Der Limes f > co bedeutet, daB wir die transparente Kugel undurchlassig 
gemacht haben. Im Innern der Kugel gibt es dann (normierbare) Eigen- 
vektoren zu den Energiewerten 
EE, = 18,7 /2ma? —n4 7 17/2e* 
Die Pole von K(s) wandern auf die 
untere imaginadre Halbachse der 
s-Ebene ins Spektrum von H. 


S-£bene 


2 —Fbene 


x 


: D 
/ 

6 
R 
= 
S 
> 
SS 


—— Ln tegrationsweg yim 1 Blatt D 
Integrationsweg lim 2. Blatt 
* Pole von K (0,0) 5) (im 2 Blatt) 


x =/o/e vo, 


K (0.0.5) 


Fig. 1. Der Integrationsweg bei der inversen Laplace- 


Fig. 2. Der Integrationsweg bei der inversen Laplace- 
Transformation in der zweiblattrigen s-Ebene (=ee 


Transformation in der x-Ebene (x = ) —is) 


Mit abnehmender Potentialstérke andert sich |Im~x,| nur wenig 
von nz bis (w— 3), dagegen Rex, von 0 bis — oo. Wenn | Re x,.| = 
|Im x,| geworden ist, wandert ein Pol von K(s) von der unteren s- 
Halbebene des 2. Blattes in die obere Halbebene. Das ist erst bei sehr 
kleinen Werten von f méglich (6 <0,1). 

Um die Greensche Funktion zu berechnen, verschieben wir den 
Integrationsweg AB in (1.2), d.h. die Gerade Res=d auf den Weg 
AFEDCB. Dabei seien BC und DE Kreisbégen mit im Limes unend- 
lich groBen Radius, A in der x-Ebene die Gerade Im x = —(n+1)a 
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4 
an 223 x 9¢ aa aD Sree il a 
und (n+ 7) te 6SRex< pare und EF das Stiick des Halb 


Strahles arc x= $2—6, das die Wege DE und FA verbindet. Den 
Weg FA haben wir zwischen zwei Pole hindurchgefiihrt. Der Weg CD, 
der langs der negativen imagindren s-Achse um den Verzweigungspunkt 
s=0O herumfiihrt, verbindet auf der zweiblattrigen Riemannschen 
Flache die Wege BC und DE. Man zeigt leicht, daB im Limes unendlich 
groBer Radii die Integrale iiber die Wege BC und DE fiir t>0 und 
@+’<oo verschwinden, ebenso wie iiber EFA im Limes n->oo. 
(Der Pole wegen kénnen wir den Weg EFA nicht stetig verschieben.) 


Damit erhalten wir also 


Cc 
Ule, ', t) = 5. { Ko, 0',s) &* ds + Resid. K(o, 0’, s,) e*" 
Cc 
Bert Ft 4 , ST 21 B sy Snt ie , 
=a; | Klee'.s)¢ ds ., 1+ pe—2%m © Ko(@, 1, $4) Ko(1, 0’, Sp) - 
D 


Die Summation erstreckt sich iiber alle s,, die im 3. Quadranten des 
2. Blattes der s-Ebene liegen, fiir die also Re s,<0 und Ims, <0 ist. 
Benutzen wir nochmals (2.1), so kénnen wir 


U(e, 0’, t) =L(o, 0’, t) + d a, e%*G,, (0) G, (0’) (2.5) 
mit Tae 
G,,(@) = vp P= ron a Xy K,(o, AG S,) , (2.6) 
2x2 
= n - (257 
4n B(A+ B + 22) (— ty — Fy) ) 
und 


G 
Loe.0=— [ Klee seas 


271 
- (2.8) 
=— | K(o,0'.x=—Jiy)e*"*ydy 


schreiben. Die Summe iiber die Residuen ist fiir tr >0 und @ + 9'< co 
absolut konvergent. 
Die zeitliche Entwicklung des Anfangszustandes 148t sich demnach 


in der Form 
co 


p(o, t) => 4, e** G,(0) J G,(e') p(e’, 0) edo’ + 
: (2.9) 


+ f Lio, e', t) y(o’, 0) 0 4e" 
0 
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darstellen. Wiéahrend die Residuen, d.h. die ,,Zustande“ G,,(@) mit der 
Zeit exponentiell abklingen und ein entsprechendes Zerfallsgesetz 
liefern, ist vor allem das Integral L fiir die Abweichungen vom Exponen- 
tialgesetz verantwortlich. Wegen Rez,<0 wachsen die G,(g) fir 
groBe g exponentiell an. Sie sind also keine Elemente des Hilbert-Raumes. 
Da U(o, 0’, t) ein unitarer Operator ist, muB das Integral L fir groBe 
Werte von o das exponentielle Anwachsen von G,,(9) kompensieren. 

Wenn wir annehmen, da der Anfangszustand yw(o, 0) fiir 9 >1, also 
auBerhalb der Kugel verschwindet, haben wir vor allem fiir g@2120’ 
das Integral L zu diskutieren. Aus (1.3), (1.4), (2.8) folgt 

Cc 

Ln? > +o” x(o—o 3 —2x a 
fe T(e*lete) _ e-*(e-e)) 1+ —e®*)| dx. 
D 


Lio, Q , T) = 2200" 
Das Integral soll mit der Sattelpunktsmethode ausgewertet werden. 
Da e'**t~*(e+e’) pegeniiber dem anderen Faktor des Integranden 


schnell veranderlich ist, sind die Sattelpunkte x, etwa durch jenen 
allein bestimmt: x, = —7 Bw Die Richtung des steilsten Abfalls des 
Integranden vom Sattelpunkt bildet mit der reellen x-Achse einen spitzen 
Winkel. Wenn wir den Integrationsweg DC verschieben und iiber die 
Sattel x, fiihren, werden in (2.5) von U(g, 0’, tT) alle Residuen annuliert, 
ete 
= ei 


fiir die In x, > — ist. Wir kénnen auch sagen, daB ein Glied der 


Residuensumme erst dann auftritt, wenn der zugehdrige Exponential- 
’ dS 
faktor e”™~*(@+e) dem Betrage nach kleiner als eins ist. 


Um dieses anschaulich zu interpretieren, deuten wir mit GAmow® 
h m . “ 
— Im s, =E,, = — vi, als (Zerfalls-) Energie des ,,Zustandes“ G,,(o). 
2 ve 


2m a2 
Fiir groBe B ist | Rex,|< |Imx,| und daher | Imz,,|  //—Ims, = ee : 
: : =F yt 7’ uf 
so daB die Bedingung t > — exe lautet ¢>"7=". An der Stelle 7 
2Imx,, 


) 
U nn 


1aBt sich erst dann das Exponentialgesetz beobachten, wenn das Teil- 
chen, das zur Zeit ¢=0 am Ort r’ war, mit der Geschwindigkeit v,, den 
Ort 7 erreicht hat. 

Fiir groBe Zeiten wandert der Sattelpunkt des Integranden an die 
Stelle x =0 und der Weg tiber diesen stimmt mit dem Integrationsweg 
DC iiberein. Daraus ersehen wir, daB die Pole der Resolvente, die im 
1., 2. und 4. Quadranten des 2. Blattes der s-Ebene liegen, niemals in 
Erscheinung treten. Fiir sehr groBe Zeiten kommt es praktisch nur 
auf das Verhalten des Integranden an der Stelle x ==0 an. Wenn wir 
ihn bis auf den Faktor e'*** nach Potenzen von x entwickeln, erhalten 


3 Gamow, G., u. C.L. CRITCHFIELD: Theory of Atomic Nucleus und Nuclear 
Energy-Sources, Kap. 6, §3. Oxford 1950. 
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wir eine Reihenentwicklung von L nach negativen Potenzen von T, die 
langsamer als jede e-Funktion verschwinden und somit Abweichungen 


vom Exponentialgesetz fiir groBe Zeiten bedingen. Das erste Glied der 
Reihe lautet z.B. 


JB ~ ‘eee B = 
(0, 0’, tT) ~42 (4217) 31 +8) (1 iene 

Wenn wir beachten, da es in (2.8) nur auf den in bezug auf die 
Variable y ungeraden Anteil der Funktion K(o, 0’, x = —/i y) ankommt, 
k6nnen wir im Falle 9<1, @’<1 (2.8) zu 


ee ee a 50 
’ , j , B eS B . 3 a 
f i+ sone Sra ge e ) 


umformen. Wenn wir diesen Ausdruck wie oben ab sehr groBe Zeiten 
betrachten, erhalten wir L(o, 0’, t) =42(14+)~?(4a71)—#, was wie- 
derum ein Abweichen vom Exponentialgesetz bedeutet. Fiir sehr kleine 
Zeiten kann das Exponentialgesetz aber auch nicht gelten; denn ent- 
~ wickeln wir die Wahrscheinlichkeit, das Teilchen im alten Zustand an- 
zutreffen, |(y, e~'“*y)|? nach Potenzen von 7, so tritt wegen der Her- 
mitizitat von H kein in 7 lineares Glied auf, wie es bei einem reinen 
Exponentialgesetz der Fall ware. 

Um die Abweichungen zu diskutieren, miissen wir (2.10) abschatzen. 
Das Integral konvergiert fiir 7 >0 oder t=0 und 9 +0’ <2; fiir t=0, 
0 =o’=1 ist es divergent. Setzen wir x =J/iy, so wird aus (2.10) 


lee} 
y a Vi ae 2 Vive _ Weve’ 
L(o, QO ’ T) 27 00° | e bey bts eliy elt? Es eli x 
Ms 2 
; ay2e-¥t dy (2:11) 
2yiy | p 2yiy £23 B ' 
Weeoe = qe WS 
Fir y >0 gilt 
2D ae ae 
| (eV2¥ — 1)2 + acl? (4 — cos V2y) 
sue ob Dace 5 y2{(1te eee ae ee (1 —cos/2y)} 
lp+- bee iy ~ {Vay +B(1—e =¥29 cos V2y) ee {V2y aL Be ¥2¥sin V2 y}2 
| yi sant? | 
oe Eo 
aetloe + B(1 — e127 cos V2y)}* 
Weiterhin ist — + |eléve —e~ vive? — (Cosh \/2ve—cos \2¥e) eine mit 
Q° 


0 monoton wachsende Funktion, dis also im Intervall OS @<1 an der 
Stelle 9 =1 ihren gréBten Wert annimmt. Damit konnen wir also (2.11) 
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abschatzen : ie S3 
/ 2 2/2 ve a a 
= a PAs er a 
FAG 0 UN are pal fl | 4y a Wale. t , 
0 
d = 
yin IL(e, 0 <a -s- (2.12) 


x|B—V2l 7 


§ 3. Die Gamow-Funktionen 
Die in (2.5) auftretenden Funktionen (2.6) G,(o) sind gerade die, 
die Gamow zur Berechnung des «-Zerfalls benutzte?. Schreiben wir 
[unter Benutzung von (2.1) | 


== ap a wot 1 s% oo 
BY Kn Ky 4 a (e-™e_¢ Bist fiir ox 1 
G, (e) = | eas (3.1) 


= \- pin Bye ere ais far p> 4. 


so sieht man, daB fiir B—> co wegen (2.3) G,,(o) in die normierten Eigen- 


vektoren tibergeht, die im Innern der abgeschlossenen Kugel auftreten: 
G,, (e) >(—1)" 2 + sinnzo fiir e<1, fiir 9 > 1 verschwindet G,, (@) Se / 
@ 
Man zeigt leicht, daB fiir 9 >1, 0’ >1 L(o, 0’, t) in die Greensche 
Funktion der Streuung an einer harten Kugel vom Radius 1 iibergeht, 
wahrend die Residuenanteile in (2.5) verschwinden. Fir @ >1, 0’<14 
(bzw. @<1, @’ >1) verschwinden sowohl L als auch U und die Re- 
siduenanteile. Fiir e<1, o’<1 verschwindet L, so daB dann die Green- 


sche Funktion U(g, 9’, t) = > ei" V2 sinnze 2 - sin n 9’ lau- 
n 2 Q 


tet, in Ubereinstimmung mit der Form, die man nach Lésung des Eigen- 
wertproblems sofort hinschreibt. 

Die G,,(@) bilden kein Orthogonalsystem. Normieren wir sie im In- 
tervall OSe<P und sind y, die Normierungsfaktoren, so gilt zwar 


lim Pn Vn J Gy (0) G,, (0) gdo| —+>0O fiir festes m, 
n—>CoO 0 


jedoch ist 
P 


Lim |Pn san S Gn ralo) Gy (0) 0 dg|—>1 (a fest), 
n—->OO 0 


d.h. ,,benachbarte“ Funktionen werden fiir groBe fast parallel, wie 
immer man das Intervall 0< oS P auch wahlt. 

Die Funktionen | @G,,(@)|? sind fiir @>1 monoton wachsend und 
besitzen im Intervall 0S @<1 mindestens ein Minimum, wenn poise 
Ein Minimum liegt an der Stelle g =1 fiir alle Funktionen, fiir die 
b> |Imx,| ist. Das ist sicher fiir alle » mit (2n—1)a<fe?? erfiillt. 

Wenn wir die G,,(@) als zerfallende Zustande deuten wollen, miissen 
wir beachten, daB sie keine Hilbert-Raumvektoren sind. Wir miissen 
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sie an einer gewissen Stelle @ =P abschneiden. Wir wahlen P als die 
Stelle des am weitesten rechts liegenden Minimums von |oG,, (0) |?. 
Damit hangt P vom Zustand ab, aber nicht sehr stark, denn Re 
des Potentials wachsen die G,,(@) exponentiell an, so daB P immer in der 
Nahe des Potentialrandes liegen wird. Fiir nicht zu hoch angeregte 
Zustande, d.h. fiir nicht zu groBes n, ist P=1. Der so definierte An- 
fangszustand klingt dann naherungsweise forminvariant nach dem 
Exponentialgesetz ab. Um das zu zeigen, miissen wir noch den Beitrag 
der Residuen in (2.5) fiir die von » verschiedenen Glieder abschatzen, 
wenn wir als Anfangszustand G,,(@) (der im Intervall 0<@<1 bereits 
normiert ist) wahlen, denn die G,, (9) bilden, wie bereits erwahnt, kein 
Orthogonalsystem. 


Es ist fiir == m 
i 
Ry (0) = 4," G,, (Q) J Gn (0) G, (2) 0’? do’ 


) V- %n — %n /- Ym — mn 
Mon a op 


= Ay, ae ig Ges (0 
Aus (2.1) folgt die Relation 


e72Re%m — = c a 2km oe. 
Damit wird fiir 9 <1: 


| G,, (0) | << B \—%n —%m eRe #%m (@+1) a 


| %m| @ 
x 1B 2% ml \—%n —®%m 
und [mle 
_ B+ 2%m | — 4 : pA! ae 
1+ B+ 2x» r |B + 2%m| — 4 p—1 
AuBerdem ist ln ety 
| %m + %n| 


Wir erhalten zunachst die Abschatzung 


Da —Re s,, =2|Im x,,| | Rex%m| >2(7 —3)2|Re x,,| und | Re x,,| mono- 
ton wachsend ist, erhalten wir 


| 2 R, (0)| > |Rn(e)| < ee Dyas 


< = —k, 2 21 Sen Re x,|(2m— flaeeae Sille sien eect 


m=VB+1 


eee a AecayIa | 
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Fiir groBes B ist das nach (2.3) 


I 
a ada ae (3) [ Gn (0°) G, (0") edo") < 
m=n A 


no 4 wees 2 
oa oe ae 
Das ist etwa von der gleichen GréBenordnung wie das Integral L nach 


(2.10). Mit Hilfe der Schwartzschen Ungleichung findet man unter 
Beachtung von (2.10) und der Normierung des Anfangszustandes 


1 1 


2 
{Lee 7G. (o')e7 de < | |L(o, 0’, t) |? od’ 
0 


0 


a|B—Va| = V3 


Damit kénnen wir schlieBlich fiir 9 <1 den Zustand y(o, t) in folgender 


Form 
a 


mie (2, @', T) Gn(Q’) @* dQ" 


(3-3) 
= Pan ase = Pet a ahs 
ah + 3G eed G,,(Q) + xn (0) n (0) + Xn (0) 
mit 
nn [1 hae E 2 1 i. og) , 
pees 
darstellen. 


Die von uns vorgeschlagene Wahl des Anfangszustandes ist allerdings 
nicht ganz befriedigend, da die Funktionen G,,(0) an der Stelle 9 =1 
abgeschnitten wurden und damit unstetig sind. Unser Hilbert-Raum 
besteht aber aus stetigen Funktionen. Wir miiBten also in der Nahe 
von 9 =1 die Funktionen stetig verschwinden lassen. Je nachdem wie 
man das macht, erhalt man eine andere Energieverteilung des Wellen- 
paketes. In unserem Falle des Abschneidens werden die hohen Fre- 
quenzen zu stark beriicksichtigt, so daB die Energiestreuung sehr groB ist. 


§ 4. Vergleich mit dem Experiment 


Wir wollen unsere Rechnungen mit den «-Zerfallsdaten vergleichen. 
Da man die Zerfallswahrscheinlichkeit sehr gut durch eine Exponential- 
funktion beschreiben kann, werden wir nach (3.3) und (3.4) erwarten, 
daB 6 sehr gro ist. In erster Naherung wollen wir daher den Anfangs- 
zustand durch die Eigenfunktion, die im Innern einer undurchlassigen 
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Kugel auftritt, ersetzen. AuBerdem identifizieren wir den zerfallenden 
Zustand mit dem Grundzustand. In den urspriinglichen Variablen und 
Parametern setzen wir 


8 i= 
' y Qi gee 7p 
\ = G(Z)=|/4 ,sin—r. (4.1) 
Die Zerfallsenergie ist 
a h2 X en h2 
re 2m = ™~ 2ma? [Em 51] ce) 


Daraus bestimmen wir den Kernradius a. Die Zerfallskonstante 


A =—2Res,—"— bestimmt die Potentialstarke 8. Nach (2.3) und 
1 2ma? 
(4.2) ist 
Ea x8 TE >» E (MeV 
B= 20 _ 27*h _ 4% — 1,904. 102 ( SY) 
|Res,| Am a? hi A (sec?) 
Tabelle 1 
Name Imma A |E(MeV)| Tx 4 (scec™) B 

Mame 2s | 92 of 5238 }-4,48 114,59 10° Ae 94,88 4407* | 4,3), 0020 
Samarium. . . | 62 +} 148 | 2,0 | 1,6-10%a | 1,38 + 10729 S53 o2? 
Thorium Em. . | 86 | 220 | 6,283 | 54,48 Mt27 B10 By el OeKeyr 
RadiumiCy . . 84 | 214 (768 AGS E 1052 S419 4,00 210° SAO: 
thorium Ch. . Sap 212 Sas BEF 10n Saez 3 R21 0° 27 7meOs 
Beryllium. . . ee cB | SHOC T Serko TOs || SS Sake 7,4 > 10? 


Fiir die Wahrscheinlichkeit, das «-Teilchen noch im Atomkern an- 
zutreffen, erhalten wir mit Hilfe der Dreiecksungleichung aus (3.3) 


w (T) sell plo) t) |? odo =f |e" G,(0) + m1(0) |? 2 do 


2 


= {J leGlo) Potag} ae (f la(@)[Pede} 


4% 


B(1 + B + 2%y) 


2 


eReat 4 (4? +AB+ + Be 


Hy a 


S||! i pa Ee 2m,) 


era +7, 8) 


Nach Tabelle 1 ist B>>1. Also ist nach (2.3) |x| 2, daher konnen 
wir den Faktor vor e®* durch 1 ersetzen. Wir kénnen somit ab- 


schatzen 


a ee | 


(4.3) 


ee 22% 2y2 \P 
e® sa sf tage ge 


el Tie 
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Experimentell ist die Zerfallskonstante nicht besser als auf etwa 1°66 
bestimmt, bei Be® etwa auf 10%. Dem entspricht in (4.3) ein zusatz- 


ARes ie 
licher Fehler von A Re s,re®®%? = —*- Reser 3", 
1 . 
Wir fragen nun nach der Zeit Res,t =At/2, wann dieser Fehler 
gréBer als 2 + an Ee oe a (unter Benutzung von (2.3) und wegen 
57 pt 


A Aja =ARes,/Res,) nach den Lésungen der Gleichung 


AA 
A 


—|Res,t| _ 22% oe 427° 
| eae (4.4 


Ne” 


|Res, tle 


Wir erhalten zwei Loésungen 2|Res,t,|=At, und 2|Res,t,| =At,, 
wobei diese die gréBere sein soll. Innerhalb dieses Zeitintervalls gilt 
also das Exponentialgesetz. Indem wir A A/A =107 fiir Be§ und 4//A = 
10-3 sonst setzen, erhalten wir 


Tabelle 2 
Name Ata | ta Ate te 
| 
Wixan be 1:24 = 10=*° 2 fins S 129 8,4-10Ua 
Samarium AR AE ea Or 2m APR Ata Hos 179 4,1-108a 
Thorium Em. . | 326-1078 | 26-107%s 75 5,9- 108s 
Radium C! . . 4445 1054 OM 10 is 56 1725 10-2 s 
Thorium C! Soh od hy ae 46 2,0:107-5s 
Beryllium =. = . | '8/8 o> 1 eet Osis 13,4 1,8 10s 


Aus dieser Tabelle entnehmen wir, daB es zur Zeit nach unserem 
Modell nicht méglich erscheint, Abweichungen vom Exponentialgesetz 
experimentell nachzuweisen. Sehen wir zunachst vom Be® ab, so ist es 
fiir groBe Zeiten eine Frage der Substanzmenge, da man nicht mit zu 
groBen Mengen arbeiten kann. e~*'e <e 4810-2" bedeutet, daB man 
bei einem hundertstel Mol nur etwa einem Teilchen mit einiger Sicherheit 
ein abweichendes Verhalten zuschreiben kénnte. Fiir kleine Zeiten 
liegt das Problem in der Zeitmessung; wobei bei den langlebigen «- 
Strahlern wie Uran I die Unsicherheit des Zeitpunktes, wann der Uran- 
kern gebildet wurde, extrem gro8 ist. Bei Beryllium 8 gibt es nur 
indirekte Bestimmungen der Lebensdauer durch Reaktionsquerschnitte. 
Man konnte hier héchstens versuchen, aus der Form der Energieab- 
hangigkeit der Wirkungsquerschnitte indirekt auf Abweichungen zu 
schheBen, was aber bei der heutigen ungenauen Kenntnis der inneren 
Verhaltnisse im Atomkern hoffnungslos erscheint. 


Herrn Dr. G. Héu_er michte ich fiir die Anregung dieser Arbeit, sowie ihm 
und Herrn Dr. F. Beck fiir ihr Interesse und zahlreiche Diskussionen danken. 
Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir die finanzielle Unterstiitzung 
dieser Arbeit. 
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Bestimmung von elektrischen Dipolmomenten 
des TIF mit einer Molekiilstrahl-Resonanzapparatur 
Von 
GERNOT GRAFF 
Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. April 1959) 


By improving the resolving power of a molecular beam electric resonance appara- 
tus it became possible to measure two new effects, namely 


a) the isotope effect of the electric dipole moment wu of TIF 
b) the dependance of w(v) on v?. 


For this purpose u?/B was measured in Am;= +1 transitions in the J =1 rota- 
tional state and in vibrational states v=0,1 and 2. From this quantity the above 
effects were calculated. These results are compared with ScHLIER’s calculations. 
Furthermore the sum of the magnetic spin-rotational interaction constants cy + cr 
was measured for v=1 and 2. Finally a method is described for measuring 
the spontaneous transition probability for the v= 1~+v=0 transitions. 

The results are: 


oe Fu 
— = 0,999 9922+ 8-107? G = 14, 2'= 0) 
Lu 
pney : call = 0,99986 + 11-10° (Of =) 
f(41) (0) 
(Cyy205 - cR)/h = 143,83 + 0,14 kHz} ‘Gf =1; v=0) 
(cpp0s + cp)/h = 139,8 + 1,0 kHz (Gf Se Or) 
(Cy]205 a cR)/h = 139,7 + 3,0kHz (J =1;u=2). 
Einleitung 


In einer friiheren Arbeit! wurde die Messung des Stark-Effektes, des 
Zeeman-Effektes und der Hyperfeinstruktur (Hfs) des TIF beschrieben. 
Hieraus ergab sich fiir das elektrische Dipolmoment yw’ des TIF? 
im Rotationszustand J =1 und Schwingungszustand v=0 der Wert 
wu’ =4,2282 +0,0008 deb. Auch das Verhaltnis (q?/B)T" F": (u?/B)7" 

2 
> a 
messen. Da die Rotationskonstanten beider Isotope bekannt sind, 
konnte hieraus das Verhiltnis ju’/ errechnet werden (Werte des T] F 
werden mit einem Strich bezeichnet). Das Auflésungsvermégen der 
Apparatur betrug damals 1:10° und war deshalb nicht hinreichend, 


— Rotationskonstante, A — Tragheitsmoment) wurde ge- 


7 


um diesen Effekt, d.h. (1 - a zu messen,der von der GroSenordnung 


1 Grarr, G., W. Paut u. Cx. ScuirerR: Z. Physik 153, 58 (1958). 
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einige 10~® sein sollte. In der Tat schloB der statistische Fehler den 
Wert 0 ein. Das Auflésungsvermégen war begrenzt durch Inhomogeni- 
titen des elektrischen Feldes (C-Feldes), in dem die Ubergange statt- 
finden. Diese Inhomogenitat 4uBert sich in einer Verbreiterung der 
Resonanzlinien tiber den Wert hinaus, der durch die Unscharferelation 
bzw. durch die Flugzeit der Molekiile im C-Feld gegeben ist. Die In- 
homogenitat ist bedingt durch Fehler in der Planparallelitat der beiden 
Glasplatten, die das C-Feld bilden, durch Fehler in der Dicke der auf- 
gedampften Goldschicht und schlieBlich durch Langenabweichungen 
der vier Distanzstiicke untereinander. Bei einem Plattenabstand von 
5mm entspricht eine Abstandsénderung von einer Lichtwellenlange 
einer Feldveranderung von 1x10. Einer solchen Inhomogenitat ent- 
spricht bei E=1000 V/cm, d.h. bei einer Ubergangsfrequenz von 
100 MHz, eine Linienverbreiterung von rund 15 kHz. Die durch die 
Unscharferelation bedingte Halbwertsbreite ist beim TIF jedoch nur 
5 kHz (450° C Ofentemperatur). 


Wir haben nun die eine Glasplatte schwach durchsichtig, die andere 
gut durchsichtig mit Gold bedampft. Mit den Haidingerschen Ringen 
eines Na-Lichtstrahles wurde dann der Abstand der mit optischer Ge- 
nauigkeit geschliffenen Platten so justiert, daB die maximale Abweichung 
langs der Molekiilbahn kleiner als eine halbe Lichtwellenlange d.h. 
kleiner als 3/;9 999 HIM War?. Wir benutzen zur Korrektion des Abstandes 
schwache Stahlfedern, eine Anordnung, wie sie zur Justierung von 
Fabry-Perot-Platten iiblich ist. Fiir das dem Gleichfeld iiberlagerte 
Hochfrequenzfeld ist eine Unterteilung der Goldschicht in mehrere 
Felder notwendig. Dies wurde nicht wie frither durch Ritzen der Gold- 
schicht erreicht, sondern durch Abdecken der Glasplatten mit diinnen 
Drahten wahrend des Bedampfens. 

Die Frequenzdekade* wurde um cine 100 Hz-Stufe* erweitert. 
Dadurch konnte iiber einen Frequenzvervielfacher die Frequenz auch 
im 100 MHz-Gebiet in Stufen von 1 kHz mit der Normalfrequenz der 
Quarzuhr (100 kHz) synchronisiert werden. 

Die Resonanzkurven zeigten nun bis zu Feldstarken von 500 V/em 
entsprechend einer Stark-Effektenergie von 30 MHz nur die durch die 
Unscharferelation gegebene Halbwertsbreite von 5 kHz. Bei héheren 
Keldstérken nahm die Linienbreite zu und erreichte bei 1000 V/cm ent- 
sprechend 100 MHz etwa 8 kHz (Fig. 1). Der statistische Fehler in der 
Messung der Ubergangsfrequenzen laBt sich in diesem Bereich auf 
200 Hz herabdriicken, so da die Linien hier mit einer Genauigkeit von 
+2108 bestimmt werden kénnen. 


* Schomandl, Miinchen. 
2 SCHWARTZ, J.C., u. J. W. TRIiscHKA: Phys. Rev. 88, 1085 (1952). 
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Bei dieser MeBgenauigkeit konnten nunmehr Effekte untersucht 
werden, die friither wegen ihrer Kleinheit einer Messung nicht zuganglich 
waren. Hierzu gehért 1. der oben schon erwihnte Isotopie-Effekt des 
Dipolmomentes und 2. die Abhangigkeit des Dipolmomentes von 
(v-+1/,)*. Hierzu wurde der Stark-Effekt des TIF in verschiedenen 
Schwingungszustaénden und fiir beide Isotope bis herauf zu etwa 
1000 V/cm entsprechend 100 MHz gemessen. Der Stark-Effekt ist 


TIF Lsotopreautspa/tung T2569 
J=7, Al7 = 27 v=0 : 
£ = 980 V/cm / 


TI rae 19 i 4 
ve \ 


aa t 
: \ 
Fs a ae Oa VUmsneer Cee 7 ca fT 


/ 
96 660 IB670 IB 730 96740 kHz 


Detensitit des Tonenstromes 


et nbn 


Fig. 1. Resonanzkurven der isotopen Linien »; und »{. Die natiirliche Linienbreite betragt 5 kHz 


noch tiberlagert von der Hyperfeinstruktur des Molekiils. Fiir die 
hier benutzte Linie y, gilt (J =1) (siehe 1): 


aoe fie 2 603 (45) F4 Cy + & + = TP28F9. y —6 
Bis 20 (FI, 56000 | B? Jo ( 2 0 ( ) 

Be s 603 (4) F4 (4 Ag at Ms) T1203F 19 - v=1),| 
ak 20 (S12 56000 \ B3/1 2 1 ( 


Entsprechendes gilt fiir v=2. Fir T1?F?®9 ist 


(=) ; 603 (laze (2+st 34) (T205F 19 . v=), 
0 0 0 


hy. = 3 = 
2 B 56000 \ B3 2 


20 


Dabei bedeuten: ¢,,c, die Kernspin-Rotationswechselwirkungen des 
Tl bzw. des F, cz die tensorielle magnetische Kerndipol-Kerndipolwechsel- 
wirkung, E die elektrische Feldstarke, »; die Ubergangsfrequenz. Zur 


2 & o- 
imini i ey WiaYGle» loXs= 
Eliminierung von = miissen also auch die GréBen c,, cy 3 


stimmt werden. Die Summe (c, + ¢, +3¢s)o ist aus fritheren Messungen? 
bekannt, (c, cs); und (c,+c2)2 wurden nun gemessen, (¢3);, (¢3)z und 
(cy +c. +3 63)9 berechnet. 

MeBergebnisse 


a) Um das Dipolmoment in den verschiedenen Schwingungszustanden 
zu bestimmen, wurde die Frequenz ¥;(v) bei fester Gleichspannung fiir 
Z. Physik. Bd. 155 29 
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v —0,1 und 2 gemessen (Fig. 2). Héhere Schwingungszustande wurden 


aus Intensitatsgriinden nicht gefunden. 


Als Gleichspannungsquelle 


wurden Batterien benutzt. Bei 449,8 V/cm bzw. 388,23 V/cm ergaben 
sich die in Tabelle 1 angegebenen Werte. 


Fig. 2. Resonanzkurven »; von 


Derensitat des lonenstromes 


| 


8 ear ers rece 


22790 


v=0 
J) 20518 
/\ JS=7, Ali=27 
v=7 


Be 


20525 20530 


, 


27350 


yy, Fir v=07 und 2 
£=4498 V/cm 


v=Z 


ve od 


£24: Birdoat 


22200 kHz 


Molekiilen in verschiedenen Schwingungszustanden 


Zur Bestimmung von yw ist noch die Messung der magnetischen 
Kernspin-Rotationswechselwirkungen nétig, deren Summe ebenfalls 
bestimmt wurde und in Tabelle 1 mit 
angegeben ist. c;/h ist im Rahmen 
der MeBgenauigkeit fiir die unteren 
drei Schwingungszustande konstant 


v | 


Tabelle 1 


vg [kHz] 


(6) 205295 et Ose 
1 2A SAA e153 
2, 22196,9+ 0,4 


(cytes) 1/hk [kHz] 


143,83 +0,14! 
139,8+1 
13957: 3 


(0,688 +0,055 kHz) 


je 


b) Zur Bestimmung des Dipol- 


moment-Verhaltnisses 


der beiden 


Isotope wurde die Liniendifferenz »;—y,; bei verschiedenen Feldstarken 
im Schwingungszustand v=0 mehrfach gemessen (Fig. 1). Die Ergeb- 


nisse sind: 


Tabelle 2 


BO] TPG fae all ae ase 
688, 160 | 48 041,24 | 38,51 +0,1 SiysOmtOn 9 
688,164 48045,75"" | 38)54-E 04 818,4 8 
688,168 48051,18 | 38,84 + 0,05 824,5 5 
688,17 48055,94 39370 22 Oslo $22.1 13 
869,6 76 622,32 | 61,46 + 0,15 817,8 9 
975,6 98 737,59 79,16 + 0,2 $18,2 8 


Die angegebenen Fehler sind einfache statistische Fehler. 
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Diskussion der MeRergebnisse 
a) Die Abhangigkeit des Dipolmomentes vom Schwingungszustand. Um 
aus den gemessenen Werten (w?/B), :(u?/B), , die Dipolmomente s«(v) 
zu berechnen, ist die Kenntnis von B(v) notwendig. Die Rotationskon- 
stanten des TIF sind von MANDEL und BarrEtTT? sowie von FitzKy! 
gemessen worden. Es sei® fiir J] =1 


B'(v) = BL — aw, (v +4) + y)(v +4)? — 2D). (1) 


h2 


. . y, . . 
Dabei ist B, Saree m’ die reduzierte Masse des Molekiils, vy, der 
é 


Kernabstand, den das Molekiil im schwingungs- und rotationsfreien 
Zustand hatte. «; und y; sind durch die Molekilschwingung bedingte 
Korrekturen, D, berticksichtigt die Anderung von 7 durch Zentrifugal- 
kraéfte. Nach Fitzky ist B,=6689,71+0,05 MHz, «,=45,09-+ 
0,04 MHz, y, =0,130 + 0,045 MHz und damit Bj =6667,29 +0,02 MHz, 
B; = 6622,46 +0,09 MHz, B; =6577,89 +0,2 MHz. 

Aus diesen und den in Tabelle 1 angegebenen Werten erhalt man 
(A) 
“(0) 
ee (1 (2)|pe (4) : ye (A) [ee (0))’ = 0,99986 + 44 - 10°. 


b) Die Abhangigkeit des Dipolmomentes von der Isotopie. Aus dem 
gemessenen Verhdltnis »;/y; soll das Verhaltnis der Dipolmomente 
isotoper Molekiile (”’/u),-) bestimmt werden. Dies ist nur sinnvoll, 
wenn B,/B, mit gleichwertiger Genauigkeit bekannt ist. Leider ist dies 
nicht der Fall. Aus Mikrowellen-Messungen erhielten MANDEL und 
BarRETT z.B. B,/By =1,000832 +10, FirzKy 1,000841 +10. Diese 


Fehler sind fiir unsere Zwecke um eine GroBenordnung zu groB. Gliick- 
M205. M9 


M25 4 18 
aus massenspektrometrischen Daten und aus Kernreaktionen sehr genau 
bestimmt worden. Hieraus laBt sich By/Bo folgendermaBen berechnen: 


fiir J =1, v=0 ist 


=1,016294 +3 - 10° in Ubereinstimmung mit friiheren Messungen 


= 


licherweise sind jedoch die reduzierten Massen m’ = und m 


Byo=B8, F%, berys AD Bi Be 4 Oe ave aaa (2a b) 


mit B,=/2/8n2mr und Bl =h®{8x2m'r?. 


Definiert man 7? wie oben und als eine Molekiilkonstante, die fiir alle 
Isotope gleich sein soll, so bedarf (2a, b) noch einer Korrektur. Zunachst 
.einmal nehmen nicht nur die beiden Kerne, sondern auch die Elektronen 


3 Barrett, A.H., u. A. MANDEL: Phys. Rev. 109, 1572 (1958). 
4 Firzxy, H.G.: Z. Physik 151, 351 (1958). 
5 Siehe z. B. Townes, C.H., u. A. L. ScHAwLow: Microwave Spectroscopy. 


! New York 1955. 
29" 


438 GERNOT GRAFF: 


mindestens teilweise an der Rotation des Molekiils teil mit einem re- 
sultierenden Bahndrehimpuls L. Die Beziehung oo -* gilt 
1 2 

jedoch nur fiir ein Modell-Molekiil im reinen 12 Zustand und punkt- 
férmigen Atomen im Abstand 7,. Der resultierende Bahndrehimpuls L 
liefert nun zusammen mit der Rotation der beiden Kerne ein magne- 
tisches Moment des Molekiils, und man kann zeigen®, daB die Differenz 
Ae—Awirn. 1 

A wirkl. J 
kiils, 4, das Bohrsche Magneton. Da diese Korrektur fiir beide Isotope 


verschieden ist, wirkt sie sich auch auf das Verhaltnis B/B’ aus. Fir 
TPF ist w;=(25+11)-10°%ug'. Die magnetischen Momente der 


beiden isotopen Molekiile verhalten sich in erster eee wie die zu- 
gehorigen Rotationskonstanten. Man erhalt boolean S +408; die 
einen Effekt, der vernachlassigbar klein ist. Der resultierende Bahn- 
drehimpuls der Elektronen bewirkt seinerseits das sog. Wobbling® der 
beiden Kerne, d.h. die Kerne beschreiben kleine Kreisbewegungen um 
die eigentliche Kernverbindungslinie des Molekiils. Dies bewirkt eine 
weitere Anderung der Rotationsenergie, die jedoch wahrscheinlich noch 
eine GréBenordnung kleiner und deshalb ebenfalls vernachlassigbar ist. 
Ebenso vernachlassigbar ist der durch die Anharmonizitat des Potentials 
bedingte Unterschied zwischen B, und Y,,. Damit kann B,/Bj=m'/m 
gesetzt werden. Aus Kernreaktionen und anderen Messungen ergab 
sich fiir m’/m 1,000836 +5 X10°7 7; ,000 8368; 1,000836 7+15 X10°79. 
Mit Hilfe der Proportionalitat «, Pie (die Wirkung von y, und D, ist 


m3 
vernachlassigbar) und den oben angegebenen Werten folgt schlieBlich 
B,/ Bo =1,0008353 +5 X10? in Ubereinstimmung mit den Werten von 
Fitzky, MANDEL und BARRETT aus Mikrowellenmessungen. c, und ¢,y | 
uk: B’ 
Ux: B 
wobei wx das magnetische Moment des betreffenden Kernes ist. DaB | 
diese Voraussetzung richtig ist, zeigt sich in der Ubereinstimmung der 
Ergebnisse, die man bei 50 MHz bzw. bei 100 MHz erhalt, da die dies- 
beziigliche Korrektur einmal 80%, einmal 40% des Effektes, d.h. der 
Abweichung des Verhaltnisses y2/u’? von 1 ausmacht, wahrend die Er- 


gebnisse auf 10% iibereinstimmen. Fiir c, gilt @ ~ “X. Damit wird 
res ha 
WU’: =0,999 992 28 + 1077. Tins de 
6 RosENBLUM, B., A.H. NeTHERCOT u. C.H. Townes: Phys. Rev. 109, 400 
(1958). 
7 HuizenGa, I.R., u. A.H. Wapstra: Physica, Haag 21, 410 (1955). 
8 SEGRE, E.: Exp. Nucl. Physics. New York 1953. 


® Conpon, E. U., u. H. OpisHaw: Handbook of Physics. New York 1958. 
10 WuiITE, R.L.: Rev. Mod. Phys. 27, 276 (1955). 


J ist. Dabei ist yu ; das magnetische Moment des Mole- 
Lp 


. . CG 
lassen sich nach WHITE?!” aus der Proportion — @& berechnen, | 
Cc 
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Zum Vergleich der MeBergebnisse mit der Theorie sollen die Be- 
rechnungen von SCHLIER™ herangezogen werden. Er berechnet das 
Dipolmoment mw (v) =u? +yu7d+ wd2+4 ... (6 =v +4) des rotierenden 
anharmonischen Oszillators unter Beriicksichtigung der Kopplung 
zwischen Rotation und Schwingung mit den Methoden der Stérungs- 
rechnung. Die Koeffizienten w' werden ausgedriickt durch a; und y,. 
a; sind die Reihenentwicklungskoeffizienten des Potentials des rotie- 
renden anharmonischen Oszillators, ; die Koeffizienten der Reihenent- 
Se oh (2 = ve)! + -+- (y= Kernabstand). 
Letztere werden aus dem accor Ionenmodell des Molekitls}2,3 
berechnet. Die Theorie zeigt, daB die lineare Abhangigkeit des Dipol- 
momentes von v im wesentlichen auf die Koeffizienten , und a, zuriick- 
zufiihren ist, die Abhangigkeit von v? auf hdhere Koeffizienten und die 
isotope Abhangigkeit des Dipolmomentes auf eine Anderung der Schwin- 
gungsamplitude. Unter Benutzung der Ionen-Polarisierbarkeiten und 
der Entwicklungskoeffizienten a; des Potentials erhalt ScCHLIER die in 
Tabelle 3 angegebenen Werte. 


wicklung u(r) =", +My, 


Y 


Tabelle 3 
LW’ (t)—H(0) w(2) 7 (1) \" avi 
H(0)’ [deb] [deb] | ee fs) ) u(0) 
: 
theor. 4,49 | 0,0857 | 0,99977 + 30: 10-5 | 0,999 996 59 £1 - 1078 


exp. 4,2282+8-104! | 0,0689 | 0,99986+ 11-107 | 0,9999922 +8: 107’ 
Zum Vergleich sind die experimentellen Ergebnisse mit angefiihrt. 
Die Hauptursache fiir die Abweichungen liegen wohl im Rittnerschen 

Modell, das gerade die «; des TIF mit seiner verhaltnismaBig geringen 

Ionizitat nicht mehr gut wiedergibt. Wir haben deshalb versucht, den 

ersten Entwicklungskoeffizienten j, experimentell folgendermaBen zu 

bestimmen. j, ist ein MaB fiir die spontane Ubergangswahrscheinlich- 
keit v=1—v=0. Die Ubergangswahrscheinlichkeit v=1—-v=0 ist 
von ahnlicher GréBenordnung wie 1/t, wenn ¢ die Flugzeit der Molekiile 
vom Ofen zum Detektor ist. Einige Molekiile werden also wahrend des 

Fluges von v =1->v =O iibergehen. Variiert man die Flugzeit durch 

Anderung der Rotordrehzahl des Geschwindigkeitsselektors, so andert 

sich das Intensitatsverhaltnis der Resonanzlinien (Fig. 2). Dieses Ver- 

haltnis haben wir fiir einen médglichst groBen Rotordrehzahlbereich 
gemessen. Das Ergebnis wurde auf logarithmisch eingeteilter Ordinate 
gegen die Flugzeit aufgetragen. Aus der Neigung der Kurve erhielten 


“11 Scuuter, Cu.: Z. Physik 154, 460 (1959). | 
12 DeByeE, P.: Polar Molecules. New York: Dover Publication 1945. 


13 RITTNER, E.S.: J. Chem. Phys. 19, 1050 (1951). 
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wir eine Lebensdauer von ungefahr 7 msec. Das Ergebnis ist unab- 
hangig von einer eventuellen verschiedenen Empfindlichkeit des Lang- 
muis-Taylor-Detektors fiir Molekiile in verschiedenen Schwingungs- 
zustanden. Leider ist das Resultat nicht sehr genau und auch der Fehler 
nicht bestimmbar, da die Temperaturverteilung im Ofen unbekannt war 
und die Lebensdauer des TIF fiir diese Art der Messung nicht besonders 
gut geeignet ist. Der hieraus folgende Wert fiir #, ist rund viermal so 
groB wie der, der aus dem Rittnerschen Modell folgt und gibt den 
lsotopie-Effekt etwas besser wieder. Um jedoch gleichzeitig den Schwin- 
gungseffekt richtig angeben zu kénnen, miiBte fiir ~, ein 20mal so groBer 
Wert gewahlt werden. Eine andere Korrekturméglichkeit von der 
GréBenordnung 107 liegt in der Beriicksichtigung von Gliedern der 
GréBenordnung f* in den Gln. (13) und (15) von". Vollkommene 
Ubereinstimmung fiir alle gemessenen Effekte mit der Theorie bekommt 
man nur bei willkiirlicher Bestimmung von ws und jz, ohne Beriicksichti- 
gung des Ionenmodells. Eine Berechnung der uw; aus den MeBdaten zur 
Priifung des Modells ist aber nicht sinnvoll, weil der relative experi- 
mentelle Fehler des v? proportionalen Anteils von «(v) vorlaufig noch 
zu groB ist. Die Herabsetzung dieses Fehlers bereitet aus Intensitats- 
griinden Schwierigkeiten. Weitere Fehlermédglichkeiten diskutiert 
SCHLIER inl. Beriicksichtigt man jedoch die Gr6Benordnung der ge- 
messenen Effekte und die derzeitigen Fehlergrenzen, so erscheint die 
weitgehende Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment 
durchaus befriedigend. 

Fiir die v-Abhangigkeit der magnetischen Kernspin-Rotations- 
wechselwirkung existiert noch keine hinreichende Theorie. Merkwiirdig 
ist die Abweichung von der Linearitat. Ahnliches beobachtet TriscHKAl™ 
beim LiF. 


Ich danke Herrn Professor W. PAu fur seine Férderung dieser Arbeit. Herrn 
Dr. Cu. SCHLIER danke ich fiir viele Anregungen und Diskussionen, Herrn Dr. 
H.G, BENNEwttz fiir seine Ratschlage und Hilfe in experimentellen Fragen. Die 
Arbeit wurde dankenswerterweise von der Deutschen Forschungsgemeinschaft 
und vom Bundesministerium fiir Atomfragen unterstiitzt. 


14 KASTNER, S.O., A.M. RussEt u. J. W. TriscHKa: J. Chem. Phys. 23; 4730s 
(1955). 
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Aus dem Institut fiir Theoretische Physik der Technischen Hochschule Graz 


Zur Abstrahlung kreiszylindrischer Hohlleiter 
bei schrager Lage in einem metallischen Schirm* 
Von 
L. BREITENHUBER 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 16. Marz 1959) 


Es wird auf Grundlage des vektoriellen Huyghenschen Prinzips die Strahlung eines 
schrag in einen unendlich ausgedehnten metallischen Schirm miindenden Hohl- 
leiters fiir die E- und H-Wellen berechnet. In die Winkelverteilung geht der 
Reflexionskoeffizient nicht ein und braucht daher nicht beriicksichtigt zu werden. 
Fur die T£,,-Welle werden fiir 2a=0,75A (A= Vakuumwellenlange, a= Hohl- 
leiterradius) und die Einfallswinkel 0, 30 und 60° die Strahlungsdiagramme in der 
&- und H-Ebene wiedergegeben. 


I. Einleitung 


In der Theorie der Antennen sind zwei Grundprobleme zu lésen. 
Erstens, die Berechnung der Richteigenschaften, d.h. der Winkelvertei- 
lung der Energiestr6mung und zweitens, die Frage der Anpassung des 
Strahlungsfeldes an die Speiseleitung im allgemeinsten Sinn des Wortes. 
In der vorliegenden Arbeit wird das erste Problem fiir kreisformige 
Hohlleiter gelést, die schrag unter einem Einfallswinkel in einen metalli- 
schen Schirm miinden. Es stellt dies eine Erweiterung der Resultate 
von FLORIAN! dar, welcher sich auf geraden Einfall beschrankte. 
VoNBUN? hat dieses Problem fiir rechteckige Hohlleiter behandelt. Es 
sollen in einer weiteren Arbeit des Verfassers die mit der Anpassung des 
Strahlungsfeldes an das Hohlleiterfeld verbundenen Fragen geldést 
werden. Bevor auf die Rechnung im einzelnen eingegangen wird, sollen 
einige allgemeine Bemerkungen iiber die Besonderheiten von Hohlleiter- 
antennen hinsichtlich ihrer Berechnung vorangestellt werden. 

Die Strahlung von Antennen kann bekanntlich auf die Strahlung von 
Stromelementen zuriickgefithrt werden, indem man die retardierten 
Beitrage der Stromdichte i (unter Weglassung des Zeitfaktors Gok 
integriert : 
ey fe hala 


§ = rot f x 
$ 4 i, 


* Gekiirzte Wiedergabe des ersten Teiles der Habilitationsschrift, TH. Graz 


1958. 
1 Frorian, H.: Acta phys. Austriaca 8, 42 (1953). 


2 VonBUN, F.O.: Diss. Graz 1956. 
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Diese Grundformel im Falle von Hohlleitern zu beniitzen, hatte Nach- 
teile. Es hat sich daher eingebiirgert, den in der Optik iiblichen Stand- 
punkt einzunehmen und den Feldbegriff in den Vordergrund zu stellen. 
Im Zentimeterwellengebiet ist der Hauteffekt schon so extrem, daB man 
es nur mehr mit einer Oberflachenverteilung der Stréme zu tun hat. Die 
im Bereich des Metalles gespeicherte elektromagnetische Energie ist im 
Vergleich zum freien Raum zu vernachlassigen. Schon dadurch wird die 
Aufmerksamkeit von den Strémen zu den Feldern verlagert. Bei Hohl- 
leitern mit vernachlassigbarer Dampfung wird ohnehin die Darstellung 
auf Grundlage der Felder bevorzugt?, da man in ausgezeichneter Nahe- 
rung ihren raumlichen Ver- 
lauf durch die iibersichtliche 
Randbedingung [n €] = 0, 
die das Senkrechtstehen 
der elektrischen Feldlinien 
auf den metallischen Be- 
randungen fordert, fest- 
legen kann. 


Die in dieser Arbeit un- 
| tersuchte Konfiguration ist 
in Fig. 1 im Langsschnitt 


schematisch dargestellt. 
Fig. 1. Langsschnitt durch einen kreiszylindrischen Hohl- . < 7 
leiter, der schrag unter dem Winkel « in einen metallischen Die von links einfal- 


Sone sarees lende Welle im Hohlleiter 
tritt durch die Schirm- 
6ffnung in den Halbraum und nimmt dort den Charakter einer aus- 
laufenden Kugelwelle an. Es liegt hier ein Typ von Randwertproblemen 
vor, der sich von dem herk6mmlichen dadurch unterscheidet, daB nicht 
nur auf dem Metall die homogene Randbedingung [n ©] =0 zu erfiillen 
ist, sondern noch auf einem Teil der Randflache, namlich in der Quer- 
schnittsflache in geniigend groBer Entfernung von der Schirméffnung, 
die funktionelle Abhangigkeit bis auf einen gemeinsamen Faktor vor- 
gegeben ist. Im Unendlichen hat man die aus Beugungsproblemen ge- 
laufige Forderung, daB sich die Felder wie eine auslaufende Kugelwelle 
verhalten. Die Formulierung dieses Problems als Randwertproblem ist 
fiir die Lésung ausgesprochen unpraktisch und auch kaum jemals in 
dieser Form gelést worden. Es liegt nahe an die geometrische Trennung 
in Hohlleiterbereich und AuBenraum anzukniipfen und das Problem als 
Anpassungsproblem zu behandeln. Es wird dann die Feldverteilung in 
der Apertur in den Mittelpunkt der Betrachtung gestellt. 


* Gounau, G.: Elektromagnetische Wellenleiter und Hohlraume. Stuttgart 
1955. 
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Es sei hier kurz die strenge Behandlung mit Hilfe der Methode der 
Integralgleichungen skizziert, die in einer anderen Publikation ausfiihr- 
licher gebracht werden wird und die Art der in dieser Arbeit beniitzten 
Naherung erkennen lat. Man stellt im Hohlrohrbereich und im un- 
endlichen Halbraum eine FeldgréBe (entweder H oder E) durch ein 
Integral iiber eine passend gewdhlte Belegungsfunktion (z.B. [n€]) 
multipliziert mit einem tensoriellen oder skalaren Kern dar. Durch 
stetigen Anschlu8 bekommt man eine Integralgleichung erster Art fiir 
die exakte Belegungsfunktion mit der dann auf Grund der urspriing- 
lichen Integraldarstellungen die Berechnung der Feldstirken in beiden 
Raumen erfolgen kann. Fiir die Herleitung der Integralgleichung ist es 
aber wesentlich, da8 man die einfallende Welle mit ihrem reflektierten 
Anteil nicht in die Integraldarstellung einbezieht, so daB dann diese 
Feldstarke als inhomogenmachende Funktion in der Integralgleichung 
auftritt. Dieses exakte Verfahren ist in vielen Fallen nicht explizite 
durchfiihrbar. In dieser Arbeit wird daher fiir die Belegungsfunktion 
eine plausible Naherung beniitzt. Es hat sich gezeigt, daB die Annahme 
eines ungestérten Hohlleiterfeldes schon eine sehr gute Naherung ergibt. 
Die Rechnung beniitzt dabei wesentlich einen aus dem vektoriellen 
Greenschen Satz abgeleiteten Ausdruck, der formal dem vektoriellen 
Huyghenschen Prinzip entspricht, tatsachlich aber eine Lésung des 
Sprungwertproblems darstellt. Diese Beziehungen sind ohne Bezug- 
nahme auf konkrete Vorstellungen tiber die physikalische Bedeutung der 
Sprungwerte von E. LEDINEGG* aus dem Randwertproblem entwickelt 
worden. In Abschnitt II werden die grundlegenden Beziehungen ent- 
wickelt und in den folgenden Abschnitten auf die Berechnung des Fern- 
feldes der E- und H-Wellen angewendet. 


II. Theoretische Grundlagen 
Unter Annahme einer periodischen Zeitabhangigkeit e'”’ lauten die 
Maxwellschen Gleichungen 
rot ) =7 &) (1a) 


rot € =—tMMyD (1b) 


die der Differentialgleichung zweiter Ordnung fiir die elektrische bzw. 
magnetische Feldstarke in iiblicher Bezeichnungsweise 
rot rot © — Ak? =0 J (2a) 
hk” =O" Ng 6 
rot rot H — hk? =0 (2b) 
Bice. E.: S.-B. Akad. Wiss. Wien, math.-naturw. KI, Abt. Ila 156, 417 
(1947). 
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aquivalent sind. Fiir die Herleitung der Sprungwertrelation beniitzen 
wir die Vektoridentitat unter den iiblichen Voraussetzungen fiir die 
beiden zunachst beliebigen FeldgroBen € und ¢: 


f{EAm + rotrotE+V,8)Vy}dr 
: 


= ${[nrot &] g + [[n€] Vg] + (a, ©) Vo} af. 3 
F 

Die Beziehung (3) folgt am schnellsten durch Ersatz des Normal- 
vektors n (aus dem Bereich des Volumens V herausgerichtet) durch den 
Nabla-Operator und Ubergang zum Volumintegral. Identifiziert man © 
mit der elektrischen Feldstarke und m mit der Kugelwelle e'*’/r (y = Ab- 
stand Aufpunkt-Quellpunkt), dann verschwindet im Volumintegral zu- 
nachst der dritte Term wegen div © =0. Die beiden ersten Ausdriicke 
heben sich, weil © die Gl. (2a) und @ die skalare Wellengleichung erfiillt : 


Ag +o =0. (4) 


Diese Feststellung ist nur dort zutreffend, wo die FeldgréBen regular 
sind. Schlie8t man in bekannter Weise den singularen Punkt 7 =0 aus 
dem Integrationsbereich durch eine kleine Kugel aus, dann verschwin- 
det das Volumintegral und das Flachenintegral enthalt einen zusiatz- 
lichen Beitrag von der Kugeloberflache, der in der Grenze — 4a ©, —22€ 
und 0 ergibt je nachdem, ob der Aufpunkt innerhalb, auf oder auBerhalb 
der Grenzflache F hegt. Man bekommt dann den auch auf andere Weise 
abzuleitenden Ausdruck fiir die elektrische Feldstarke, dargestellt durch 
die Randwerte von © und rot ©: 


3 Hh 
— 2x6} = $ {[nrot €] p + [[n€| Ve} + (un, ©) Vet af. (5) 
F 
O 


Die Gleichung gilt natiirlich auch fiir die magnetische Feldstarke. Sie , 
liefert die regulare Fortsetzung einer Feldverteilung, die den Maxwell- 
schen Gleichungen geniigt, in das Innere von F. Die Tatsache, daB 
auBerhalb der Flache das Integral den Wert Null liefert, kann so inter- 
pretiert werden, dab die Feldverteilung im Inneren durch den elektrischen 
und magnetischen Flaichenstrom der Starke —[n] bzw. [n@] langs F 
erzeugt wird. Diese Tatsache darf nicht zu einer Verwechslung der 
ahnlich gebauten Lésung des Sprungwertproblems fiihren, die E. Lr- 
DINEGG* durch Zusammenziehen der Flache F aus (5) erhalten hat. 
Man erhalt dann die Darstellung des E-Feldes im ganzen Raum durch 
das Integral 


—da€ = ${[nrot 6] +[[nE] Vo] +(n, © Vo} as (6) 
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mit © = ©, — &, (n von 2 nach 1 gerichtet), die noch den Randsingulari- 
taten Rechnung tragen muB. Die Verteilung der Belegung [n€] usw. 
kann in (6) im Gegensatz zu (5) véllig beliebig gewahlt werden. Das 
Fehlen des Randintegrals wirkt sich insbesondere dadurch aus, da8B (6) 
nicht divergenzfrei ist und nicht die Maxwellschen Gleichungen erfiillt. 
J.A. STRATTON® verzichtet auf eine explizite Unterscheidung zwischen 
dem Randwert- und Sprungwertproblem und erginzt wie LEDINEGG 
Gl. (5) durch das Randintegral 
a (rot ©, d3)Vq@p C = Randkurve der Sprungflache F 
c 

LEDINEGG hat betont, daB die Festsetzung des Randwertintegrals keines- 
wegs eindeutig ist und durch eine beliebige Verteilung von Multipolen 
langs der Randkurve C von F erganzt werden kann. Verwandelt man 
das Randintegral in ein Flachenintegral, dann kann dieses mit dem drit- 
ten Beitrag in (5) zusammengefaBt werden, so daB man dann nur mehr 
das Flachenintegral 


—_—— ee PE n, 5, V)Vo +R [n§ Sle + 1 &[[n ©] V pi} GY pals) 


4niai Ey 
behalt. 

Zur Berechnung der Abstrahlung einer Hohlleiterwelle muB man die 
Flachenbelegung in einer geeigneten Weise wahlen. Durch die Einfih- 
rung des Schirmes wird dem Strahlungsfeld eine Symmetrie auferlegt, 
die zu einer Verdoppelung der magnetischen Flachenstréme [n€] und 
zu einer Kompensation der elektrischen Flachenstréme —([n | fithrt. 
Es bleibt dann in (7) nur der Beitrag des dritten Gliedes, wobei die 
Integration wegen der Randbedingung [n€] =O auf dem metallischen 
Schirm nur iiber die Schirm6ffnung zu erstrecken ist. Die Uberlegungen 
beziiglich der Wirkung des Schirmes lassen sich auch ohne Bezugnahme 
auf den Spiegelungscharakter der Flachenstréme durch Spiegelung des 
' Kernes e—'*’/v ersetzen, worauf in einer anderen Arbeit eingegangen wird. 
Im folgenden rechnen wir dann nur mehr mit der einfacheren Form des 

rales iH 


20 
F 


Eine weitere Vereinfachung besteht in der Beschrankung auf das Fern- 
feld, d.h. in der konsequenten Weglassung von Gliedern mit mindestens 
zweiter Ordnung in 1/r. In dem Ausdruck fiir den Ouellpunktgradienten 
der Kugelwelle - iC s Sey 


Y 


5 STRATTON, J.A.: Electromagnetic Theory. New York 1941. 
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verbleibt dann nur der erste Term und die Entwicklung der Kugelwelle 
liefert 


—tkr —tkR 
e e pike, ®) 


 Loeatedl ee 


(6 = Ortsvektor vom Mittelpunkt der Apertur zum Quellpunkt; k = 
Abstand des Aufpunktes vom Mittelpunkt der Apertur; 3° = entspre- 
chender Richtungsvektor). 

Der allgemeine Ausdruck fiir das elektrische Fernfeld einer strahlen- 
den Apertur lautet dann 


~~ Ne cea 7 gR0] pik (0, R°) TF 
Goes [ [rE] ¥°] e a) df. (9) 
F 


Die elektrische Feldstarke in dem Integral ist im Sinne der in dieser 
Arbeit beabsichtigten Naherung das ungestorte Feld der einfallenden 
Hohlleiterwelle unter Vernachlassigung des Stérfeldes. Unter den Feld- 
starken sind hier wie iiblich die komplexen Amplituden gemeint, die in 
unserem speziellen Fall wirklich komplex sind wegen des Auftretens 
eines variablen Phasenfaktors. Durch den schragen Schnitt kommt die 
ebene Hohlleiterwelle in einem Teil der Apertur friiher an als in dem 
anderen. Die Integration wird dann auBer dem in (9) schon explizit an- 
gefiihrten Phasenfaktor noch durch diesen Einflu8 bestimmt. 

Die Integration iiber die elliptische Apertur ist schwierig. Es ist 
giinstiger, sie iiber den kreisf6rmigen Hohlrohrquerschnitt mit demselben 
Mittelpunkt zu fiihren . Die erwahnte Beriicksichtigung der unterschied- 
lichen Phasen bleibt dabei erhalten, indem in dem Phasenfaktor e7'”? 
fiir z der Wert aus der Gleichung der Schnittellipse substituiert wird. Das 
Flachenelement der Ellipse geht in das dazugehGrige des Kreises rd rd q/ 
cos « tiber. Die Integration wird auBerdem dadurch erleichtert, da& 
die Feldkomponenten wegen ihrer Eigenschaft als Eigenfunktionen des 
kreisférmigen Querschnittes ohnehin schon die ebenen Polarkoordinaten 
enthalten. 


III. Das Fernfeld der E-Wellen 


Wir beginnen mit der Berechnung des Strahlungsfeldes der E-Wellen 
und stellen vorerst einige allgemeine Beziehungen voran. Die Normale n 
weist in die Richtung des Hohlleiters und hat die Komponenten (0, — sing, 
— cos x). Mit den Komponenten des Hohlleiterfeldes E,, E,, E, lautet 
dann der magnetische Flachenstrom 


[n ©] = {cosa (E, sin p + E, cos y) — E, sina} t + 
+ cosa (E, sin » — E, cos p)j + (E, cos p — E, sin g) sina - f. 
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Die Schnittgleichung der Ellipse hat die Gestalt 
ysina + zcosa =0. 


Bei der Integration ist demnach ¢ tiberall durch —r sin gy tga zu er- 
setzen. Mit Einfiihrung der Kugelkoordinaten im Fernfeld und Ver- 
wendung der Komponenten 


e@ = cos Pcos@-i + sin ®cosOj — sin - 
Cm =—sin®-i+cos®@-j 


bekommt man fiir das Fernfeld die allgemeinen Ausdriicke 


a@ 2x 
' ik ek ik (Q, R°) Sl a 
ee OPM ey re she | 
r=0 p=0 
—E,sin@®tgalrdrdg 
‘ a@ 2n 
— ig "pik @R°) yg 
oe | 
r=0 o=0 (10b) 


x {E, (cos Osin (®—) + sin O cos p tga) —E, (cosO cos (®—g) + 
+ sin @ sin py tga) + E,cos BcosOtgatrdrdg. 
Die Vektoren @, 3° haben die Komponenten 
@ =(rcosqg,rsing, —rsin g tg a) 
R° = (sin@ cos @, sin @ sin ®, cos 9). 


Die elektrische Feldstarke in einer £,,,,-Welle ist bei unbestimmt ge- 
lassenem Normierungsfaktor A 


E, =AhyI,, (yr) sinmg rie de \P eA 

ee. hI, (y7) cosm@ge*h# es (11) 
, foe 

E, =—Aiy*I,,(yv)sinmg e—*"* % 


Ymn == N-te Nullstelle der Bessel-Funktion J,,; a = Hohlleiterradius. 
; Um die Integration in (10a, b) ausfiihren zu kénnen, ist es bequem, 
den gesamten Phasenfaktor 


e—ihs pik (0, R) __ ei (kr sin © cos (P—¢) —krcos Osin ptgathrsin ¢ tg x) (12) 


als ebene Welle aufzufassen und in eine Reihe nach Bessel-Funktionen 
zu entwickeln. Wir bringen dazu den Exponenten auf die Form 


iCrcos(y+y) =tr(A cosp + Bsin ¢g). 
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Es ist dann 
A =ksinOcos ® 


B=ksinOsin® +htga—kcosO tga 
C =//A?+B 


B 


Fiir «0 geht Cink sin 9 und pin — @ tiber. Die bekannte Entwicklung 
nach Bessel-Funktionen hat dann die Gestalt 


eniks ik (0, R°) = Da i)? (2 Oop) 1p(C 7) cos p (p +Y)- (13) 


Die Integration iiber den Winkel @ erfolgt mit Hilfe der Orthogonalitats- 
relationen 


2x 
[ sing cos (® — gy) cosp(p+y)dg = = dp, m—1 Sin (® — py) 
J y 


= _ Oy m1 sn (@ + py) 


20 


f cosmg sin (® — 9) cosp(p +y) dp = = 6s ni Sin (O= py) 


0 


=F ; Oy m+1 sin (® + py) 
27 
[ sin my cosp(p+y)dgy = Omp Sin py 
0 
22 


[sin my sin (® — q) cosp(y +y) dy = = Op. m+1 COS (P + py) (14) 
0 


Os; sas 1 COS (DP — py) 


27 


| cos mg cos (® — ~) cosp(p+y) dg = = Op,m+1 COS (D + py) 


i - On nea COS (D 7. Py) 


Qn 
| sin mg cos @ cos p(y +y) dy = — (Oy m+it Op, m—1)- Sepp 
0 

an 

| sing cos m@p cos p(y +y) dy =— (On nA, Ob i) SI 


0 
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Bei der Integration ist noch ein Umstand zu beachten, der bei einem 
gerade in einem Schirm miindenden Hohlleiter nicht hervortritt. Der 
Winkel » wurde in den Gleichungen bisher von derselben Ebene gezahlt 
wie der Winkel ® in den Kugelkoordinaten. Dies bedeutet eine Spe- 
zialisierung der Lage des Hohlleiterfeldes zur Schnittellipse. Man kann 
die Ergebnisse verallgemeinern, indem man den Winkel Py) zwischen der 
Ebene p =0 und @ = Oeinfiihrt. Es ist dann iiberall my durch my +MYo 
zu ersetzen. Dies ist in den Endresultaten beriicksichtigt worden. Nach 
Ausfiihrung der Winkelintegration bleibt dann das Zwischenresultat: 


ibe cai fi aT Cr) = I, (yr) +hy I, (v7) x 


r=0 


x sin (® — (om — 1) yp) + (—H)"* Ips (Cr) [2 Ey lyr) — ey Il] x 


Eg=— 


x sin(®+ (m+1) yp) +2(—1)"*1 p27, (Cr) 1, (v7) sin ® tg w sin my| var, 


: AG eis S , 
(Een aia = a a ee ELT (CT) ee (v1) + hy In y7)] x 


2 
7—=0 
x [cos O cos (®—(m—1) p) + sin Otgasin (m—1) y]-+(—1)""7T,, 4 (Cr) x 


x |=" Tay?) — hy In (y7)] x 


x [cos @ cos (®+ (m+1) y) —sin@ tg « sin (m+1) yp] + 


+ 2(—2)""!y?T,, (yr) I, (C7) cos ® cos O tg « sin mph r dr. 


Die Integration iiber 7 ist ebenfalls geschlossen durchfiihrbar® und lefert 
das Endresultat fiir das Strahlungsfeld einer E-Welle 
~ik 


R 
Eo =(—i)"* = RA een sin (my + m Yo) X (15) 


Eg = (— 1)" — ha Yaaln EO sin (my + 1 90) {79 Lm (nn) X 
x cos B cos O tg a — Ch In —1(Vmn) (cos@ sin (B + y) + (15 b) 
+sin  tgasiny)}. 


6 MaGNus, W., u. F. OBERHETTINGER: Formeln und Satze der speziellen Funk- 
tionen der mathematischen Physik, S. 30. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 
1948. 
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IV. Das Fernfeld der H-Wellen 


Zur Berechnung des Strahlungsfeldes der H-Wellen, die durch E, =0 
gekennzeichnet sind, hat man von den allgemeinen Feldkomponenten 
auszugehen 


E,=B™ I,,(yr)sinmge_i"* Yoni 
é & inuit (16) 
E,=Byl.,(yr) cosmpe*"? aos 
~ Y In (v7) Cos my e mit Ji, (yin) = 0 
Egan 


und B als beliebigen Normierungsfaktor. Die Winkelintegrationen k6n- 
nen mit denselben Integralen wie im Falle der E-Wellen geschlossen 
gelést werden. Die Integration iiber 7 fiihrt auf die Ausdriicke 


{= ii me ly VIintd (Ca) Dnt Won), = 5) ey Gee | m+ a1(Ca)]. (4 7a, b) 
m1 


Die Komponenten des Fernfeldes sind dann mit diesen Abkiirzungen: 


—tkR fd 
Eo =(—i" Sa kBY | -sin(®+ (m+1) p+ Mt Yo) + 


me (18a) 
ose | - sin (® — (m — t)p—mge)}. 
m-—1 
__ WikR ( 
E,=(—7)” m eS) [ - [cos cos (B+ (m+ 1) y+ mg) — 
m+1 
— sin@ tg «sin ((m-+ 1) p+ mq) | + Fee (18b) 
m1 


x [cos@ cos (®—(m—1)y—m gp) 4 sin @ tgasin ((m—1) p+m go) 


Den Poyntingschen Strom G bekommt man durch Einsetzen der 
Komponenten Fg und EF» in den allgemeinen Ausdruck 


S = 5 Re[EH*] =F |/* RoE Er] 
a / Mo 
(19) 
1 1/& 9 : AO 
=5 ) a (Bol? + [Eol*) R°. 
Darin wurde von der Beziehung zwischen dem E- und H-Feld in der Fern- 


ZONE 


Mo 


Gebrauch gemacht. Von einer expliziten Substitution wurde wegen des 
Umfanges der Ausdriicke fiir die Feldkomponenten abgesehen. 
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Die Richtungsverteilung der Energiestr6mung wurde fiir die tech- 
nisch aktuelle Grundwelle TE,, oder H,, fiir die Winkel 0°, 30°, 60° durch 
Polardiagramme illustriert. Die Vakuumwellenlange wurde zu 4/3 des 
Rohrdurchmessers gewahlt (Standard Radiation Laboratory Wave- 
guide). Die Diagramme wurden fiir die 
E- und H-Ebene angegeben. Damit ist E-tbent 
die Ebene »=90° und mw =0° gemeint. 
Der Sinn dieser Bezeichnungsweise geht 
aus Fig. 2 hervor. Die Lage des Hohl- 
rohrfeldes zur Schnittellipse wurde mit 
Po =0° festgelegt. Anschaulicher formu- 
liert heiBt dies, daB die groBe Halb- 
achse der elliptischen Apertur in der 
E-Ebene liegt. 

In Fig.3 wurde fiir den geraden 
Einfall der MHohlrohrwelle (« = 0°) Ree ait ee ee ages ee es 
ie Strahlung in den beiden~Ebenen tn der Querschnittsenene 
wiedergegeben. Es  besteht in der 
E-Ebene Ubereinstimmung mit der skalaren Beugung. In dieser Ebene 
ist die Strahlung in der Schirmebene endlich. Wie aus Experimenten an 
Rechteckhohlleitern? geschlossen werden kann, ist in der Schirmebene 
keine gute Ubereinstim- 
mung mit der Rechnung 
zu erwarten. Es bleibt 
aber noch zu _ untersu- 
chen, wie groB die experi- 
mentellen Fehler in der 
Schirmebene selbst sind, 
bevor ein endgiiltiges Ur- 
teil gefallt werden kann. 
Beziiglich | der Voraus- lin Bee 
setzung eines unendlich ---- 4-fher¢ 


ausgedehnten Schirmesist 
Fig. 3. Die Strahlung der TE, ;-Welle (2 a = 0,75 4) bei senkrechtem 


or ae dab eR prak- Schirm. In der E-Ebene besteht Ubereinstimmung mit der 
tisch einen Schirm, der skalaren Beugung 


einige Wellenlangen Aus- 
dehnung hat, als ausreichend gute Naherung eines unendlichen Schirmes 
betrachten kann. In der H-Ebene ist die Feldstarke Null. Fir gerade 
Hohlrohre ist dies ein allgemeingiiltiges Resultat. 

Beim Einfallwinkei % = 30° ist zur Geometrie folgendes zu bemerken. 
In der H-Ebene (y=0°) variiert der Winkel © von 0 bis 90°. Der 
Schnitt der Schirmebene mit der Zeichenebene ist in Fig. 4 strichliert 
eingetragen. 
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Die Strahlung ist in dieser Ebene symmetrisch. In der E-Ebene hat 
die Strahlung ein Maximum, das mit rund 10° zwischen der Hohlrohr- 
achse und der Schirmnormalen liegt. Die Strahlung folgt der Drehung 
der Schirmnormalen mit einer gewissen ,,Tragheit**. 


TE w 
20 =0,75h 


---- 4 -Fbene 


Fig. 4. Die Strahlung der TE,,-Welle bei einem Einfallswinkel von a= 30° (2a=0,75A) 


Die Abstrahlung bei « = 60° (Fig. 5) zeigt in der H-Ebene denselben 
allgemeinen Verlauf wie bei « =30° jedoch mit einer relativ starkeren 


~ 
~ 
Bee 


I 

ma jf! oN 

Vig. 5. Die Strahlung der TE,,-Welle bei einem Einfallswinkel von «= 60° (2a=0,75 4). Eine Nullstelle 
bei 68° trennt eine nicht erkennbare Nebenschleife (44d¢b) 


| 
| 
\ 
| 
| 
| 
| 
| 


Strahlung in der Schirmebene. Die Strahlung in der E-Ebene weist 
im Gegensatz zum Fall « =30° eine Nullstelle bei O =68° auf, die eine 
Nebenschleife mit einem relativen Maximum von 3,8-10 (44 db) 


trennt. Das Hauptmaximum liegt bei 9 =18° und ist im Vergleich zu 
% = 30° starker ausgepragt. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. E. LEpineGG danke ich fiir die 
Anregung zu dieser Arbeit und sein stets férderndes Interesse. 


Zeitschrift fiir Physik 155, 453—464 (1959) 


Aus dem Institut fiir Anorganische Chemie der Akademie 
fiir Berg- und Hiittenwesen, Krakéw, Polen 


Untersuchungen der elektrischen Leitfahigkeit 
von Zinkoxyd 
Von 
JERZY DEREN, JERZY HABER und TERESA WILKOWA 
Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. Juni 1958) 


Die Ergebnisse der Leitfahigkeitsuntersuchungen von polykristallinem ZnO im 
Temperaturbereich 100 bis 700° C unter verschiedenen Bedingungen des Druckes 
werden angegeben. Nach der Meinung der Autoren wird im Temperaturbereich 
tiber 450° C die Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit durch die Anderungen 
des Gleichgewichtzustandes der O,-Chemisorption auf der Oberflache von ZnO 
bestimmt. Bei 450°C wird die Chemisorptionsgeschwindigkeit gleich Null und 
deshalb ist bei niedrigeren Temperaturen das Oberflachengleichgewicht schon 
,eingefroren“. Die Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit entspricht dann der 
thermischen Aktivierung von Donatoren. Infolge des in der Randschicht ent- 
stehenden Potentialgradienten kénnen die Zwischengitterzinkionen bei Zimmer- 
temperatur in der Richtung der Oberflache diffundieren, wobei das Gitter angebaut 
wird. Dieser ProzeB ist als Ursache der zwischen 20 bis 450° C festgestellten irre- 
versiblen Leitfahigkeitsanderungen anzusehen. 


In den letzten Jahren sind einige — der Untersuchung der elektroni- 
schen Eigenschaften von ZnO gewidmete — Arbeiten verdffentlicht 
worden. Diese Arbeiten!* haben unter anderem bewiesen, daB im Tempe- 
raturbereich zwischen etwa 20° C und etwa 450° C die elektrische Leit- 
fahigkeit von ZnO sich irreversibel mit der Temperatur andert. Die bei 
der Erhitzung und bei der Abkiihlung des Versuchskérpers erhaltenen 
Leitfahigkeitswerte sind verschieden. Diese Abhangigkeit laBt sich im 
angegebenen Temperaturbereiche mit der Gleichung 


o =o, exp (— E/2kT) (1) 


nicht beschreiben. Nach einer Temperaturanderung erreicht die Leit- 
fahigkeit auBerdem einen neuen Wert erst nach langerer Zeit. 

Trotz einigen Untersuchungen ist es bisher noch nicht gelungen, 
dieses Verhalten von ZnO eindeutig zu erklaren. Die Verfasser haben 
in dieser Arbeit versucht, die elektrische Leitfahigkeit von ZnO gerade in 


1 ST6CKMANN, F.: Z. Physik 127, 563 (1950). 
2 MILLER, P.H.: Phys. Rev. 60, 890 (1941). 
3 Haun, E.E.: J. Appl. Phys. 22, 855 (1951). 
4 Ucnipa, H., u. Y. Ocrno: Bull. Chem. Soc. Japan 29, 174 (1956). 
5 FRITSCHE, H.: Z. Physik 133, 422 (1952). 
30* 
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diesem Temperaturbereich zu untersuchen, in welchem sie irreversible 
Anderungen aufweist. Diese Untersuchungen verfolgten das Ziel, den 
Mechanismus zu erkliren, welcher fiir das erwahnte Verfahren von ZnO 
verantwortlich ist. 


Experimenteller Teil 
1. Apparatur und Messungen 


Die elektrische Leitfahigkeit der Versuchskérper im Temperatur- 
bereich 100 bis 700°C wurde mit Hilfe einer in Fig. 1 dargestellten 
Apparatur gemessen. Diese Apparatur besteht aus einem Rohrofen J und 
einem in diesen Ofen eingefiihrten Quarzrohr 2, welches mit Vakuum- 
anlage verbunden ist. In diesem Quarzrohr hangen auf zwei Platin- 
drahtchen 3 zwei Platinelektroden 5, zwischen welche der Versuchsk6érper 4 
eingesetzt wird. Der Kontakt 
zwischen den beiden Elektroden 


und der Pastille ist durch zwei 

} keramische Isolierplatten 6 ge- 

¥ sichert, welche die Elektroden 
und die Pastille gegeneinander 

——~ zum Hochvecuum Ariicken. In der Nahe des Probe- 

or kérpers befindet sich das Thermo- 
pes element Pt/Pt-Rh 7, welches so 

weit hineingeschoben ist, daB 

seine Létstelle von der Pastille 

7 ungefahr 2 bis 3 mm entfernt ist. 
Zur Messung der elektrischen 

6 Leitfahigkeit wurde die Methode 


der Linienbriicke mit Spannungs- 
verstérkung sowie auch die Me- 
thode von MILLER® verwendet. 
Bei der erstgenannten Methode 
wurde die MeBanlage mit Wechsel- 
strom 50 Hz, 6 V Spannung ge- 
Vig. 1. Anlage zur Leitfahigkeitsmessung. I Rohr- speist ; bei der zweiten Methode 
ofen, 2 Quarzrohr, 3 Platindrihte, 4 Versuchs- betrug die verwendete Frequenz 


korper, 4 Platinelektroden, 6 keramische Platten, 


? Thermoelement bis 160 kHz. 


zur Leittihighelisvermessungsapporarur 


2. Ausgangsmaterialien 
In dieser Arbeit wurden zwei Zinkoxydpraparate verwendet: 


Praparat I — erhalten durch Erhitzung von Zn(OH), bei einer Tempe- 
ratur von 600° C, und 


5 Mitcer, P.H.: Rev. Sci. Instrum. 15, 298 (1942). 
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Praparat II — hergestellt durch Erhitzung von Zinkoxalat auf 600°C. 

Die so erhaltenen und in einem Achatmérser feingeriebenen Prapa- 
rate dienten zur Herstellung von zylinderformigen Pastillen bei einem 
Druck von etwa 50 Atm(Durchmesser 12mm, Hdéhe 6 mm). Diese 
Pastillen wurden dann bei 600° C 1 Std lang erhitzt. 


3. Ergebnisse der Messungen 


a) Die in Lujtatmosphdre gemessene elektrische Leitfihigheit von nicht- 
gesinterten ZnO-Pastillen. In allen in dieser Arbeit beschriebenen Unter- 
suchungen konnten wir feststellen, 
daB die Kurven, welche den Tem- 10 
peraturverlauf der Leitfahigkeit 
von Praparat I und II schilderten 
analoge Formenaufwiesen.Deshalb 5, 
wird in der Fortsetzung zwischen 
diesen beiden Praparaten kein 
Unterschied gemacht. 50 

Die Anderungen der elektri- 
schen Leitfahigkeit von ZnO-Pa- ' 
stillen in Temperaturbereich zwi- 70 


° 
\A 42253 eV 
\e\ -F=3,.56 eV 


schen 100 und 700° C sind in Fig. 2 : 
dargestellt. Die Messungen beian- “” Wwe AE =183 eV 
steigender Temperatur (von Zim- 4, ; § 
mertemperatur bis 700° C) und bei X 
abnehmenderTemperatur(von 700° “ i 
bis auf die Zimmertemperatur) 700° 500 300 700°C 
wurden an ZnO-Pastillen durchge- 10 15 20 25 179 


fiihrt, welche vorher auf 600° C er- Fig. 2. Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit 
hitzt und dann zierlich langsam Eee Ao eS Eee ae so 
(160 min) bis auf die Zimmertem- einer Woche 

peratur abgekiihlt wurden. 

Wenn die elektrische Leitfahigkeit unmittelbar nach der Abkiithlung 
einer Pastille (von der Vorerhitzungstemperatur 600°C bis auf die 
Zimmertemperatur) gemessen wurde, so konnte man feststellen, daB sie 
sich bei ansteigender sowie auch bei abnehmender Temperatur entspre- 
chend der Kurve I Fig. 2 anderte. Auch bei nochmaliger Erhitzung der- 
selben Pastille gleich nach der Beendigung der vorhergehenden Messung 
fand man, daB sich logo als Funktion von 1/7 durch dieselbe Kurve 
darstellen 1aBt. 

24 Std nach der Abkithlung der Pastille wurde ihre Leitfahigkeit 
wiederholt gemessen. Wahrend dieser 24 Std wurde die Pastille in 
reiner Luftatmosphare bei Zimmertemperatur verwahrt. Bei der Er- 
hdhung der Temperatur anderte sich die Leitfahigkeit entsprechend der 
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Kurve IJ in Fig. 2. Wahrend der Abkiithlung dagegen nahm die Leit- 
fahigkeit der Pastille ab, so wie es aus der Kurve J ersichtlich ist. Bei 
nochmaliger Erhitzung unmittelbar nach der Beendigung der ersten 
Messungen erhielt man wieder dieselben Leitfahigkeitswerte, welche der 
Kurve J entsprechen. Die Aktivierungsenergien der elektrischen Leit- 
fahigkeit in einzelnen Temperaturbereichen sind bei entsprechenden 
Kurventeilen angegeben. 

Dieselben Pastillen wurden dann bei Zimmertemperatur langere 
Zeit (einige Tage bis einige Wochen) in Luftatmosphare. gehalten. Es 
konnte festgestellt werden, daB die auf der Kurve JJ ersichtlichen 
Extrema desto deutlicher auftraten, je langer die Pastillen bei Zimmer- 
temperatur verwahrt wurden. Die in Fig. 2 angegebene Kurve JJ ent- 
spricht den Messungen, welche bei steigender Temperatur an Pastillen 
durchgefiihrt wurden, die in einem geschlossenen GefaB in Luftatmospha- 
re bei Zimmertemperatur eine Woche lang gehalten wurden. Wahrend 
der Abkiihlung nimmt die elektrische Leitfahigkeit ab gemaB der Kurve/. 
Bei wiederholter Durchfithrung der Messungen, unmittelbar nachdem 
die Pastille die Zimmertemperatur erreicht hat, stellt man fest, daB die 
Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit bei ansteigenden sowie auch 
bei abnehmenden Temperaturen der Kurve J entspricht, daB also im 
Temperaturbereich 100 bis 450° C keine Leitfahigkeitsextrema auftreten. 
Langere Verwahrung in normaler Temperatur sowie auch in etwas 
hédheren Temperaturen (110° C) tibt schon keinen EinfluB mehrauf den 
Verlauf der Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit aus. 

Es wurden noch eine Reihe von Untersuchungen durchgetiihrt, welche 
das Ziel verfolgten, die Geschwindigkeit festzulegen, mit welcher die 
Leitfahigkeit nach der Temperaturanderung ihren konstanten Wert 
erreicht. Oberhalb 500°C erreicht die Leitfahigkeit ihren konstanten 
Wert unmittelbar nachdem der Versuchskérper die MeBtemperatur an- 
genommen hat. Bei Temperaturen unter 500° C erreicht die Leitfahig- 
keit in allen beobachteten Fallen ihren konstanten Wert nicht unmittel- 
bar nach Erreichung der MeBtemperatur, sondern erst nach einiger Zeit, 
und zwar dauert diese Einstellung um so langer, je niedriger die Tempe- 
ratur ist. 

b) Die im Vakuum gemessene elektrische Leitfahigkeit von nichtgesin- 
terten ZnO-Pastillen. Um die Untersuchungen der Temperaturabhangig- 
keit der elektrischen Leitfahigkeit von ZnO in Luftatmosphare und ande- 
re, analoge im Vakuum ausgefiihrte Untersuchungen aneinander zu 
kniipfen, haben die Autoren folgenden Vermessungszyklus durchgefiihrt, 
dessen Ergebnisse in Fig. 3 angegeben sind. 

Kurve J illustriert den Verlauf der Leitfahigkeitsinderungen in 
Luftatmosphare bei steigender Temperatur, Kurve JJ gibt den Verlauf 
der Leitfahigkeitsanderungen bei abnehmender Temperatur wieder. Bei 


Elektrische Leitfahigkeit von Zinkoxyd 457 


wiederholter Erhédhung der Temperatur verandert sich die Leitfahigkeit 
auch entsprechend der Kurve JJ. Nach Erreichung von 600° C wurde 
damit begonnen von der MeBanlage die Luft isothermisch abzupumpen, 
bis ein Druck von 10°? mm Hg erreicht war. Infolgedessen vergréBerte 
sich entsprechend die Leitfahigkeit (punktierte Kurve ///). Bei Ein- 
haltung eines konstanten Druckes von 10-3 mm Hg wurde dann die 
Pastille bis auf die Zimmertemperatur abgekiihlt. Kurve /V stellt die 


& 
y -<9 


' 
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Fig. 3. Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit von ZnO. Druck 760 mm Hg und 10-? mm Hg 


Abhangigkeit der elektrischen Leitfahigkeit von der Temperatur dar. 
Bei wiederholter Erhitzung und Abkiihlung des Praparates unter dem- 
selben Druck 10°? mm Hg 4nderte sich die Leitfahigkeit immer im Ein- 
klang mit der Kurve JV. Nach der Abkiihlung einer Pastille bis aut 
Zimmertemperatur bei einem Druck von 10°? mm Hg und nach Steige- 
rung des Luftdruckes bei dieser Temperatur bis auf 760 mm Hg konnte 
man feststellen, daB sich die Leitfahigkeit langsam verkleinerte und erst 
nach Jangerer Zeit ihren neuen und viel kleineren Wert erreichte. Dieser 
Anderung entspricht die punktierte Kurve in Fig. 4. Auf derselben Figur 
ist auch die Kurve JV von der Fig. 3 eingetragen. Wahrend nachfolgender 
Erhitzung des Versuchskérpers unter einen Druck von 760mm Hg 
anderte sich die Leitfahigkeit gemaB der Kurve J in Fig. 4, welche der 
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Kurve II in Fig. 3 sehr ahnelt, jedoch mit dem Unterschied, daB der 
ganze Kurventeil, welcher den Temperaturen unterhalb 450°C ent- 
spricht, viel hoher verlauft, als der entsprechende Teil der in Fig. 3 dar- 
gestellten Kurve. Wahrend nachfolgender Abkiihlung andert sich die 
Leitfahigkeit so wie es die Kurve JJ in Fig. 4 anzeigt, welche mit der 
Kurve J in Fig. 3 identisch ist. 

c) Die in Luft gemessene elektrische Leitfihigheit von gesinterten ZnO- 
Pastillen. Das Sintern von Pastillen in Temperaturen bis ungefahr 


10 (Kurve Iv von der Abb.3) 
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Fig. 4. Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit von ZnO. Druck 10-° mm Hg und 760 mm Hg 


1000° C tibt keinen wesentlichen Einflu8 auf den Charakter der Tempe- 
raturabhangigkeit der Leitfahigkeit dieser Pastillen aus. Der Unter- 
schied zwischen ungesinterten und vorher bei 1000° C gesinterten Pa- 
stillen liegt darin, daB die scharfsten Extrema auf der Kurve log o — 1/T 
nach kiirzerer Aufbewahrungsdauer auftreten als es bei den ungesinter- 
ten Pastillen der Fall ist und viel schwacher ausgepragt sind. Das Ver- 
halten der Pastillen andert sich wesentlich, wenn sie in Temperaturen 
iiber 1000° C gesintert wurden. Wahrend der Erhitzung und der Ab- 
kihlung der Pastille in der MeBanordnung lassen sich schon auf den 
Kurven log o — 1/T keine Extrema feststellen. Die Diagramme bestehen 
aus zwei Geraden. Beim Ubergang zu den in immer héheren Temperatu- 
ren gesinterten Pastillen im Vergleich mit den nichtgesinterten Pastillen 
verkleinert sich die Aktivierungsenergie der Leitfahigkeit im Tempe- 
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raturbereich unter 450° C und erreicht den Wert 0,02 eV. Bei Tempe- 
raturen oberhalb 450° C verkleinert sich diese Aktivierungsenergie bis 
zum Wert von 1,5eV. Fig.5 zeigt die log o—1/T-Kurven fiir eine 
Pastille, welche 4 Std lang bei 1200° C gesintert wurde. 


Auswertung der Ergebnisse 
Die obenbeschriebenen Untersuchungen bewiesen, daB sich die 
elektrischen Eigenschaften von ungesinterten bzw. von unter 1000° C 
gesinterten ZnO von den Eigenschaften der tiber 1000°C gesinterten 
ZnO-Pastillen stark unterscheiden. 
Im letztgenannten Falle laBt sich 


die Temperaturabhangigkeit der ‘ e 

Leitfahigkeit im ganzen Tempe- °& 7} » 

raturbereiche mit der Gl. (4) 7 - rN gee ah ligne 
beschreiben, genau so, wie es ; 

bei den Untersuchungen an ZnO- Sa neers ae wt 
Monokristallen der Fall ist’. Bei TRESS A aN TY CEE 


Untersuchung von ungesinterten Age tet kite ets Ae 
bzw. unterhalb 1000°C gesin- ““ "von za0. Pastille gesintert in 1200°C 
terten ZnO _ stellt man fest, 

daB es einen Temperaturbereich gibt, in welchem die Funktion 
log o—1/T nicht linear verlauft und in welchem die eingetretenen 
Leitfahigkeitsanderungen irreversibel sind. 

Die Ursache dieses verschiedenartigen Verhaltens ist wahrscheinlich 
darin zu suchen, daB die Rolle der Oberflachen- und Kristallinnenleit- 
fahigkeit in beiden besprochenen Fallen verschieden ist. Man kann nam- 
lich erwarten, daB die auf der Oberflache der nichtgesinterten Pastillen 
verlaufenden Erscheinungen den wesentlichen Einflu8 auf die Leit- 
fahigkeit des Versuchskérpers ausiiben konnen. Wahrend der Sinterung 
dagegen (bei Temperaturen iiber 1000° C) tritt schon in ziemlich groBem 
AusmaBe das Zusammenwachsen von einzelnen K6érnern auf, und die 
Oberflachenerscheinungen héren auf, den ausschlaggebenden EinfluB8 auf 
die gesamte elektrische Leitfahigkeit auszuiiben. 

Die von uns erhaltenen log o—1/Y Kurven fiir Pastillen, die tiber 
4000° C gesintert wurden (Fig. 5) charakterisieren wahrscheinlich schon 
die wahren Leitfahigkeitsinderungen der ZnO-K6érner (unter wahren 
Leitfahigkeitsanderungen verstehen wir solche Anderungen, welche durch 
die thermische Aktivierung der Donatoren-Niveaus und nicht durch die 
Verschiebung des Chemisorptionsgleichgewichtes auf der Oberflache 
hervorgerufen wurden). Wenn wir unsere Resultate mit den von ScHa- 
ROWSKY? angegebenen Ergebnissen der Untersuchungen von Mono- 
kristallen vergleichen, kénnen wir schlieBen, daB der untere Kurventeil 


7 ScHAROWSKY, F.: Z. Physik 135, 318 (1953). 
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(Fig. 5) der thermischen Aktivierung von Donatoren-Niveaus zuzu- 
schreiben ist, welche den Zn-Atomen auf den Zwischengitterplatzen 
entsprechen. Der obere Kurventeil entspricht entweder dem Auftreten 
von Donatoren-Niveaus anderer Art® oder der Eigenleitung*. 

Der DefektierungsprozeB des Zinkoxydgitters la8t sich durch fol- 
gende Gleichung ausdriicken: 


ZnO = Zn + $0, (2a) 


wo Zn Zinkatome auf den Zwischengitterplatzen bedeutet. Dieser Zer- 
fallsproze8 kann aber nur auf der Kristallitenoberflache stattfinden, 
weil der Diffusionskoeffizient von Zinkionen in das ZnO-Gitter sehr 
klein ist. Wenn der Gleichgewichtszustand im ganzen Kristall eintreten 
sollte, so mii8te als einer der Teilprozesse auch die Diffusion von Zn- 
Atomen bzw. -Ionen vom Kristallinnern auf die Kristalloberflache oder 
umgekehrt auftreten. Dieser ProzeB verlauft aber unter der Tammans- 
Temperatur sehr langsam. Es stellt sich dagegen heraus, daB schon ab 
500° C nach der Anderung des Sauerstoffdruckes, also nach der Anderung 
des Gleichgewichts der Reaktion des ZnO-Zerfalls, sich die elektrische 
Leitfahigkeit von ZnO fast momentan andert. Die Untersuchungen von 
BEVAN und ANDERSON® sowie auch von WINTER? bestatigen die oben 
angegebene SchluBfolgerung. 

Im Falle von gesinterten Pastillen iiben die auf der Oberflache ver- 
laufenden Zerfallsprozesse von ZnO keinen wesentlichen Einflu8 auf die 
Anderung der Leitfahigkeit aus. Es scheint dagegen, daB im Falle von 
nichtgesinterten Pastillen eben diese Prozesse fiir den beobachteten Ver- 
lauf der log o—1/T Kurve verantwortlich sind. Man kann es auf fol- 
gende Weise erklaren. 

Die Reaktion (2a), welche nur auf der Kristallitenoberflache verlauft, 
kann als Adsorption bzw. Desorption von Sauerstoff betrachtet werden, 
weil die Zinkatome in die Dampfphase nur in sehr geringen Mengen tiber- 
gehen™. Die Zn-Atome bleiben also praktisch fast vollzahlig im Zink- 
oxydgitter als Atome auf den Zwischengitterplatzen und bilden die 
Donatorenzentren. Die, gemaB der Gleichung 

Zn = Zn* +e7 (2b) 
verlaufende, Ionisierung dieser Zentren liefert die freien Elektronen. Die 
Gleichgewichtskonstanten der Reaktionen (2a) und (2b) lassen sich durch 
folgende Gleichungen ausdriicken: 

é Zn}: iG bs Znt] +n 

* Miter, P.H.: Semiconducting materials, S. 172. London 1951. 

® Bevan, D.J., u. J.S. ANDERSON: Disc. Faraday Soc. 8, 238 (1950). 

10 WINTER, E.R.S.: Chemisorption, S. 189. London 1957. 

11 Moors, W. J.: J. Chim. phys. 53, 845 (1956). 
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wo me die Konzentration von freien Elektronen in der Oberflichen- 
schicht bedeutet. Wenn wir die Gln. (3) unter Beriicksichtigung der 
Elektroneutralitatsbedingung [Zn*] =m. lésen, so bekommen wir bei 
p =const: rs 
Ino =C +$InK,+4lnk,. (4) 
Wenn wir in die Gl. (4) an Stelle von InK, und InK, die integrierten 
van’t Hoffs-Gleichungen einfiihren, bekommen wir fiir die Temperatur- 
abhangigkeit der elektrischen Leitfahigkeit folgenden Ausdruck: 
AHY + AHS 


Ino = const — ae (5) 


AH} entspricht der Enthalpie der Reaktion (2a), umfaBt also die Chemi- 
sorptionswarme von Sauerstoff sowie auch die Warme, welche infolge des 
— durch diese Chemisorption hervorgerufenen — Defektierungsprozesses 
des Gitters, entwickelt wird. 4H} stellt die Enthalpie der Reaktion (2b) 
dar, entspricht also der Aktivierungsenergie der Donatoren-Niveaus. Wie 
aus der Formel (5) ersichtlich, hangt In o linear von 1/T ab und wachst 
mit steigender Temperatur, weil die Werte 4H? und AH} positiv sind. 
Solchen Verlauf der In o —1/T Kurve findet man tatsachlich fiir Tempe- 
raturen oberhalb 450° C, unabhangig von der Art des Versuchskérpers 
(Fig. 2). Die Summe dieser Werte betrug 3,22 eV/Atom also 74,3 kcal/ 
mol. Einen ahnlichen Wert von 3,2 eV geben fiir die Temperaturen tiber 
500° C BEVAN u. Mitarb.” an. 

Das angegebene Bild erméglicht es, auch den Verlauf der Funktion 
log o —1/T in Temperaturen unterhalb 450° C zu erklaren. Es muB aber 
bei der Auswertung der Resultate die Kinetik der Chemisorptionsprozesse 
beriicksichtigt werden. 

Die von MILLER und Morrison?® durchgefiihrten Untersuchungen 
der Chemisorption von Sauerstoff am Zinkoxyd haben bewiesen, da 
auf der Chemisorptionsisobare ein Maximum bei 450° C auftritt. Uber 
450° C stellt sich also an der Oberflache ein Gleichgewichtszustand der 
Chemisorption ein, unterhalb 450° C dagegen kann sich der Oberflachen- 
zustand infolge zu kleiner Chemisorptionsgeschwindigkeit nicht mehr 
andern. Die bei Erniedrigung der Temperatur beobachteten Leitfahig- 
keitsanderungen (der untere Teil der Kurve J in Fig. 2) stellen also die 
Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit der Randschicht dar. Die auf 
Grund dieses Kurventeiles errechnete Aktivierungsenergie entspricht 
der Aktivierungsenergie von Donatoren-Niveaus, welche durch die auf 
den Zwischengitterplatzen sich befindenden Zn-Atome hervorgerufen 
werden [vgl. den Wert von AH} in Gl. (5)}]. Diese Energie betragt fiir 


12 BEVAN, D.J., J.P. SHELTON u. J.S. ANDERSON: J. Chem. Soc., Lond. 1729 


(1949). 
18 MorRISON, S.R., u. P.H. Miter: J. Chem. Phys. 25, 1064 (1956). 
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verschiedene Versuchspastillen 1,6 bis 1,8 eV und hangt — im Einklang 
mit der Regel von Mayer — von der Donatorenkonzentration ab. 
Wenn der auf die Zimmertemperatur abgekiihlte Versuchsk6rper 
noch einmal erhitzt wurde, diesmal aber nicht unmittelbar nach der Ab- 
kithlung sondern nach einiger Zeit, so lieferte er MeBkurven, welche in 
den Fig. 2 und 3 als Kurven I dargestellt worden sind. Der Charakter 
dieser Kurven hing von der Lange des Zeitabschnittes ab, welcher zwi- 
schen den beiden Messungen verlief. Die Autoren schlagen folgende Er- 
klarung dieser beobachteten Erscheinungen vor. Auf der Oberflache der 
K6érner — nach der Abkiithlung des Versuchskérpers auf die Zimmer- 
temperatur — befinden sich die Sauerstoffatome im chemisorbierten 
Zustand. Die Zahl dieser Atome 
entspricht dem Chemisorp- 
tionsgleichgewicht in hdheren 
Temperaturen, nadmlich bei 
450°C. Da aber die Chemi- 
sorption der Sauerstoffatome 
mit Elektronentibertragung ge- 
bunden ist, entsteht zwischen 
; ; ; dem Kristall und der Chemi- 
Fig. 6. Schematische Darstellung der energetischen - : J 
Niveaus in der Randschicht von ZnO sorptionsschicht eine Poten- 
tialdifferenz, welche der Ener- 
gie FE, Fig. 6 entspricht. Diese Potentialdifferenz ist auf die Randschicht 
begrenzt, deren Dicke ungefahr 10° cm betragt!*. E, ist von GréBen- 
ordnung 41 eV?°, in der Randschicht wird also ein elektrisches Feld von der 
Gr6Benordnung 10° V/cm herrschen. Trotz geringer Beweglichkeit der 
Zinkionen kénnen bei Zimmertemperatur die Zwischengitter-Zinkionen in 
der Randschicht unter dem Einflu8 dieses starken elektrischen Feldes 
diffundieren und sich in der Richtung der Oberflache bewegen, wobei das 
Gitter von ZnO weitergebaut wird. Ein Teil der auf der Kristallitenober- 
flache adsorbierten Sauerstoffatomen wird infolge dieses Prozesses in das 
Gitter eingebaut (Schema). Einen ahnlichen Vorgang, welcher auf dem 
Einbau der chemisorbierten Sauerstoffatomen in das Cu,O-Gitter beruht, 
nehmen GARNER, STONE und TILEY!* an, um die Ergebnisse ihrer Unter- 
suchungen des Oxydierungsmechanismus von CO zu erklaren. 
Der geschilderte ProzeB der Diffusion von Ionen ist selbstverstandlich 
sehr langsam. In dem MaBe wie er aber verlauft, verkleinert sich die 
Potentialdifferenz E, zwischen der Oberflache und dem Innern; 


M WOLKENSTEIN, T.T.: Probleme der Kinetik und Katalyse, Bd. VIII, S. 189. 
Moskau 1955. 
15 Morrison, S.R.: Advances in Catalysis, Vol. VII, p. 259. New York 1955. 


16 GARNER, W.E., F.S. STonE u. P.F. Titey: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 
211, 472 (1952). 
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infolgedessen beginnt der DiffusionsprozeB immer langsamer zu 


werden, bis er nach einiger Zeit praktisch vollstandig aufhért. 


Die Erniedrigung des 
Randschicht potentials 
E, infolge der Diffusion 
von Zwischengitterzink- 
ionen und infolge des 
Anbaus des Gitters auf 
der Oberflache, hat zur 
Folge, daB die Geschwin- 
digkeit der Chemisorp- 
tion, die mit der Uber- 
tragung der Elektronen 
vom Halbleiter verbun- 
den ist, von dem Rand- 
schichtpotential, also ge- 
maB Gleichung R~exp 
(— E,/k T), abhangt}. 
Sie erreicht bei Erhit- 
zang des Versuchskor- 
pers einen feststellbaren 
Wert schon im Tempe- 
raturbereich weit unter 
450°C. Das ,,Auftauen‘ 
des Sorptionsgleichge- 
wichtes und der Beginn 
der Chemisorption von 
Sauerstoff rufen also eine 
Erniedrigung der Leit- 
fahigkeit hervor. Im 
Einklang mit dieser An- 
schauung finden wir auf 
den Erhitzungskurven 
einen Inflexionspunkt 
im Temperaturbereich 
zwischen 250 und 350°C. 
Je nachdem welcher von 
den beiden Prozessen: 
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Schema. Diffusion von Zn-Ionen im Randschicht 
und Aufbau des ZnO-Gitters 


die VergroBerung der Leitfahigkeit infolge der thermischen Aktivierung 
von Donatoren, oder ihre Verkleinerung unter dem Einflu8 der Chemisorp- 
tion neuer Sauerstoffmengen, die Oberhand gewinnt, beobachtet man 
entweder einen Inflexionspunkt (Kurve JJ, Fig. 2) oder ein deutliches 
Maximum (Kurve IJ//, Fig. 2). 
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Die Untersuchungen der elektrischen Leitfahigkeit von ZnO-Pastillen 
im Vakuum bestatigen die obige Anschauung. Infolge der Verkleinerung 
des Sauerstoffdruckes bis 2 - 10-4 mm Hg in der Temperatur 600°C tritt 
die Desorption der auf der ZnO-Oberflache chemisorbierten Sauerstoff- 
atomen auf. Die Desorption verursacht eine Erhéhung der Leitfahigkeit. 
Wahrend der Abkiithlung des Versuchskérpers finden bei diesem Druck 
praktisch keine Chemisorptionsprozesse statt. Die Veraénderungen der 
Leitfahigkeit mit der Temperatur diirften also eigentlich nur durch den 
Ionisierungsvorgang der Donatoren hervorgerufen werden. Wie aus der 
Fig. 3 Kurve IV ersichtlich, ist die log o —1/7-Abhangigkeit tatsachlich 
linear. Die Neigung der Geraden entspricht einer Aktivierungsenergie 
von 0,02 eV, also einer Energie, die genau so groB ist wie im Falle von 
einer in 1200° C gesinterten ZnO-Pastille (Fig. 5), also im Falle wo — wie 
schon gesagt — die Oberflachenerscheinungen auf die Leitfahigkeit 
keinen EinfluB mehr ausiiben. 

Nach Einlassung der Luft unter einem Druck von 1 Atm bei Zimmer- 
temperatur, tritt die Chemisorption von Sauerstoff auf und die Leit- 
fahigkeit nimmt ab (Fig. 4). Die Chemisorption findet in der Zimmer- 
temperatur statt und deshalb — im Einklang mit der obengegebenen 
Geschwindigkeitsgleichung — miiBte sie schon bei kleinerem Bedeckungs- 
grade der Oberflache gehemint werden, als es bei der beschriebenen Ab- 
kiihlung von hohen Temperaturen unter Atmospharendruck der Fall war. 
Die Tatsache, daB Kurve IJ in Fig. 4 viel héher als die Kurve J in Fig. 3 
verlauft, scheint wirklich darauf hinzuweisen. 

Die obengeschilderten Untersuchungen scheinen darauf hinzuzeigen, 
daB die elektronischen Eigenschaften von polykristallinen Zinkoxyd 
durch die umgebende Atmosphare stark beeinfluBt werden und daB 
man sie deshalb ohne Beriicksichtigung der gegenseitigen Einwirkung 
zwischen dem Halbleiter und der Gasphase nicht betrachten darf. 


Herrn Professor Dr. ADAM BrELANSKI méchten die Autoren fiir seine wertvollen 
Bemerkungen bei Auswertung der Resultate ihren Dank aussprechen. 
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The Dielectric and Piezoelectric Behaviour of 
Pyrolusite (Polycrystalline Ore of MnO.) 


By 
J.N. Das 
With 4 Figures in the text 
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The variation of dielectric constant ¢ of pyrolusite (sintered polycrystalline ore of 
MnO,) with temperature, frequency and voltage has been studied within the fre- 
quency range 200 c/s to 10 kc/s. 

The samples studied show a very high value of dielectric constant ~ 10°. The 
e-temperature curve indicates that ¢ attains a maximum value at a certain tem- 
perature. The temperature at which e attains a maximum value appears to vary 
from sample to sample. At higher temperatures (i.e. higher than that at which ¢ 
attains a maximum value), e decreases with temperature as e=c/(T —@). 

The dielectric constant is dependent on the frequency; it has a higher value at 
lower frequencies. The applied voltage across the specimen has a marked influence 
on the dielectric constant, which increases rapidly with voltage. A capacity with 
pyrolusite as dielectric shows a hysteresis loop (electrical). 

The dielectric loss factor tan 6 is found to depend on temperature, frequency and 
voltage. Tan 06 attains a maximum value at lower range of frequencies between 
300 c/s to 700 c/s, for a given voltage, and temperature. This indicates the ex- 
istence of dielectric relaxation for these specimens. Tan 6 also varies exponentially 
with temperature. 

Samples of pyrolusite studied show a piezo electric effect as well. The electro- 
mechanical coupling coefficient is found to vary from 2-4 x 10-° to 8-8 x 10°° €.s.u/ 
dyne. Slabs cut from the samples of pyrolusite mineral were found to control the 
frequency of a Hartley oscillatory circuit. The resonant frequency range was found 
to increase as the thickness of the slab is reduced. 


Introduction 


The dielectric properties of a large number of polycrystalline semi- 
conducting materials have been studied by Koops!, BLECHSCHMIDT?, 
PLESSNER® and others. JAFFE’, KsENDZOV®, SKANAV1® et al., ZER- 
ross? et al., etc., have investigated the dielectric behaviour of TiO, 


1 Koops, C.G.: Phys. Rev. 83, 121 (1951). 

2 BLECHSCHMIDT, E.: Phys. Z. 39, 212 (1939). 

3 PtessnER, K.W., and E. Biriie: Proc. Phys. Soc. Lond. B 64, 361 (1951). 

4 Jarre, H.: Industr. Engng., Chem. 42, 264 (1950). 

5 KsEnpzov, M. Ya.: J. techn. Phys. USSR. 20, 117 (1950). 

6 Skanavl, G.I., N.A. Totsro1, P.P. FEoFILov and K.I. LEBEDEVA: J. Exp. 
Theor. Phys. USSR 19, 1121 (1949). 

7 ZerFoss, S., R.G. StoKEs and C.H. Moore: J. Chem. Phys. 16, 1166 (1956). 
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of ‘‘rutile”’ structure in various forms. Pyrolusite imineral (MnO,) 
occurs in nature in polycrystalline sintered form and is of rutile struc- 
ture. Hence it was thought to be of some interest to investigate the 
dielectric behaviour of pyrolusite. The samples were found to exhibit 
piezo electric effect also and the same was investigated in some detail. 


Experimental Arrangement 


Small rectangular slabs cut from uniform ore samples having di- 
mensions 10mm x10mm x3 mm were used for simultaneous deter- 
mination of dielectric constant, ¢ and conductivity o. The larger faces 
i.e. 10mmX10mm were coated with Indium-Mercury amalgam (VAN 
UiTERT and FLASCHEN'§) to eliminate contact resistance and to form a par- 
allel plate condenser with the ore as dielectric between the coated surfaces. 
The capacity C and the resistance R were determined by employing 
resistance capacity bridge with WAGNER’s earthing device (Koops loc. 
cit.). The assembly containing the specimen was placed in a metallic 
container in a thermostat the temperature of which could be varied from 
0° C to 200° C and controlled within a degree. The voltage across the 
speciinen was measured with a vacuum tube voltmeter. The measure- 
ments were made within the range of 200 c/s to 10 ke/s. Dielectric con- 
stant « and o were determined from the measured values of C and R 
in the usual manner, and tan 6 calculated from the relation tan 6 = 
(wC R)+=2o/fe (c.g.s. units); w =2zf. 

To study the piezo effect the specimens were mounted (without 
Indium coating on the surfaces) between two insulated rods having 
conical ends with flat tips of diameter 2mm. Tin foils were placed 
between the tips of the brass cones and specimen. The tin foils were 
connected to a ballistic galvanometer which was previously calibrated 
in terms of charge flowing through it. Loads upto 5 kgms were placed 
as slowly as possible on the pan attached to one of the brass rods and the 
charge developed was measured from the throw of the ballistic galvano- 
meter. In another experiment, the specimen was connected across the 
LC circuit of a Hartley oscillator and the dip in the plate current was 
observed as the frequency was altered (GIEBE and SCHEIBE®). Clicks 
could be heard by connecting a pair of head phones in the plate circuit 
of the oscillator. The variation of resonant frequency of the specimen 
with thickness was determined similarly. A circuit arrangement similar 
to that of SAWYER and Tower?! was utilised for observing dielectric 
hysteresis loop. 


8 UiTerT, L.G. van, and S.S. Frascuen: J. Appl. Phys. 27 (2), 190 (1956). 
® GIEBE, E., and A. ScHEIBE: Z. Physik 33, 760 (1925). 
10 Sawyer, C.B., and C.H. Towgr: Phys. Rev. 35, 269 (1930). 
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Results 
The experimental results are shown in the accompanying graphs. 


Figs. 1a, 1b, and 1c show the variation of dielectric constant with 
temperature, frequency and voltage. Fig. 1d shows variation of 1/¢e 
with temperature. 
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Fig. 1. a Variation of dielectric constant « with temperature. b Variation ot dielectric Couey 
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Figs. 2a, 2b and 2c show the variation of loss factor tan dé with 
temperature, frequency and voltage. 

Fig. 3a indicates, the variation of the charge that developed on the 
face of the specimen and the applied load while investigating the piezo 
effect in the samples. Fig. 3b indicates, the variation of resonant fre- 
quency of the specimen with thickness. The electro-mechanical coupling 
coefficient found from the linear portion near the origin from Fig. 3a 
ranges from 2-4x10™° to 8-810 e.s.u/dyne. It was observed that 
the specimen controlled the frequency of an oscillator 
circuit and exhibited a broad resonance. 

Fig. 4 shows the typical hysteresis loop obtained 
at room temperature. The loops become narrower 
as the temperature is raised to 200° C. 


Discussion of Results 
From Fig. 1a it is seen that the dielectric constant 
attains a maximum value near about a certain 
temperature. This temperature at which ¢ attains a 
maximum value varies from sample to sample and this 
variation may be attributed toimpurities. At temper- pig. 4. The oscillogram 
atures higher than the characteristic temperature — showing hysteresis loop 
; ; ‘ : (electrical) at room tem- 
(i.e. where ¢ attains a maximum value) ¢ varies with peratuneaulse ker 
temperature as ¢=c/(Z—@) where c is a constant 
and @ the characteristic temperature (Fig. 1d). The oscillogram (Fig. 4) 
shows the dielectric hysteresis loop, which indicates that the charge 
voltage characteristics of a capacity with pyrolusite as dielectric is non- 
linear and similar to hysteresis observed for ferromagnetics. Fig. 4b 
shows that the dielectric constant is dependent on frequency. It tends 
to attain a higher value near about 300 c/s and then falls as frequency 
increases. This indicates the existence of dielectric dispersion within 
the frequency range investigated. The reduction in dielectric constant 
with frequency is not as large as has been reported by VOLGER™, Koops 
(loc. cit.) for other semiconductors of the ceramic type. BoTTCHER” 
has indicated the possibility of dielectric relaxation in solids with relaxa- 
tion times much longer than that for liquids. Thus dielectric relaxation 
in pyrolusite is to be expected in the lower frequency range. Since 
pyrolusite is in polycrystalline and sintered form it is difficult to decide 
about the mechanism responsible for the observed dielectric relaxation. 
Similar relaxation effects have been reported for TiO, by SKANAvI®, 


11 VoLGER, J.: Research 7, 196 (1954). 
12 BoTTcHER, C. J.F.: Theory of Electric Polarisation, Chapt. XI. 410—414: 


Elsevier Publishing Co. 1952. f 
13 Sxanavi, G.I.: Dokl. Akad. Nauk SSSR. No. 2, 59 (1948). 
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From graph 1c it is seen that upto a certain voltage ¢ has fairly 
steady value and afterwards increases exponentially with voltage. The 
voltage, beyond which ¢ rapidly increases, diminishes with rise in tem- 
perature, and such rapid rise in ¢ is more marked at lower frequencies. 

Since tan 6 =2o/fe and o is found to vary exponentially with tem- 
perature (Das), the variation of tané with temperature is expected 
to be exponential. Fig. 2a shows such a rise. The existence of relaxation 
has been pointed out earlier and is corroborated by tan 6-frequency 
curve Fig. 2a where tan 6 tends to attain a maximum value between 
200 c/s to 700 c/s. At higher temperatures the relaxation maxima are 
more marked and occur at higher frequencies. As ¢ and o vary with 
voltage, tan 6 is also expected to vary with voltage. This is seen from 
Fig. 2c. The decrease in tan 6 with voltage at higher temperatures seen 
in graphs (Fig. 2c) can be accounted as due to an increase in ¢, since the 
variation of o with voltage is negligible at higher temperatures (DAs 
loc. cit.). KORNETZKI’° has also reported variation of tan 6 with voltage 
for ferroelectric substances like Ba-Sr titanates. 

Fig. 3a and Fig. 3b show the piezo-electric property of these samples. 
The electromechanical coupling coefficient calculated from Fig. 3a is 
found to be rather high as compared to that of quartz, and also that of 
BaTiO, (Kocan!*). It is found to be different for different samples. 
Fig. 3b shows that the resonant frequency of a rectangular slab (10 mm X 
10mm face area) increases with decreasing thickness of the slab. The broad 
resonance exhibited by the specimen when connected across a Hartley 
oscillator circuit may be due to the polycrystalline nature of the specimen. 

Mecaw" has summarised the properties of ferroelectric substances 
and if a comparison between the dielectric behaviour of pyrolusite is 
made with the properties of other well known ferroelectric substances 
certain similarities are observed. These similarities being (1) ¢ attains 
a maximum value at a certain characteristic temperature (2) at tem- 
peratures higher than this characteristic temperature the decrease of 
é with temperature follows a relation «= c/(7—@O) (3) existence of 
piezo effect (5) comparatively high value of dielectric constant, (6) de- 
pendence of dielectric constant on voltage. However certain differences 
are also observed and they are (1) the variation of dielectric constant 
with voltage is more marked at higher temperatures than near about 
the characteristic temperature, (2) the relaxation effects may not strictly 
conform to ferroelectric type. 

144 Das, J.N.: Z. Physik 151, 345 (1958). 

) KORNETZKI, M.: Z. angew. Phys. 2, 11, 446 (1950). 

16 IKoGAN, A.I., and M.M. Krrarcorapskxir: Z. tekh. Fiz. 24, No. 8, 1371 (1949). 


“ MrGaw, D.H.: Ferroelectricity in Crystals, Chapter I, 14: Methuen & Co. 
Ltd. 1957. 
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The pronounced hysteresis, high dielectric constant, temperature 
and frequency dependance of loss factor, and in general the complex 
dielectric behaviour of TiO, reported by JAFFE (loc. cit.), KSENDZOV 
(loc. cit.), SKANAVI (loc. cit.), SKANAVI and DEMEsHINA!8, ZERFOSS 
et al. (loc. cit.), VERWEY!® etc., has been accounted for as being due 
to (1) polarization of titanate ions (2) irregular distribution of O, ions 
(3) weak ionic bonds etc. The observed dielectric behaviour of pyrolusite 
(MnO,) may be accounted for on similar lines. 


Thanks are due to Dr. V.N. THatte and Dr. V.G. Buibe for helpful discussion. 
Thanks are also due to SHRI P.V. KHANDEKAR and SHRI S.V. SoMAN for valuable 
help received from them. The author wishes to thank Dr. L.B. KajaLe, Principal, 
College of Science, Nagpur, for permission to carry on the work in the college 
laboratories. 


18 SKANAVI, G.I., and A. I. DEMESHINA: J. Exp. Theor. Phys. USSR. 19, 3 (1949). 
19 VERWEY, E.J.W., and R.D. Btcer: Philips Techn. Rev. 10, 231 (1949). 
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Aus dem Institut fiir Experimentelle und Angewandte Physik 
der Universitat Tiibingen 


Elektronen-Mehrfachinterferenzen 
an regelmafig hergestellten Feinspalten 
Von 
G. M6OLLENSTEDT und C. JONSSON 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 14. April 1959) 


Ein neues Verfahren erlaubt Feinspalte von 0,6 u. Breite, 2,2 uy Gitterkonstante und 
100 u. Lange in einer 2 u. dicken Kupferfolie herzustellen. Es gelingt hieran trotz der 
winzigen Wellenlange, den Youngschen Interferenzversuch mit Fraunhoferscher 
Beleuchtung mit 40 keV-Elektronen zu realisieren. 


Der Interferenzversuch von THOMAS YOUNG 1807 mit Fraunhofer- 
scher Beleuchtungsart laBt sich trotz der gegenitiber Licht 10°mal klei- 
neren Wellenlange auch mit Elektronenwellen realisieren. Wir stellen die 
lichtoptischen Daten eines solchen Versuchs (R.W. Pox, Optik und 
Atomphysik, S. 72 und S. 73, 10. Aufl., 1958) unseren elektronenopti- 
schen Abmessungen gegeniiber: 


Licht Elektronen 
Spaltbreite der Quelle (bzw. Sonde) . ...... 0,25 mm 2000 A 
Wellenlange der Strahlung .. . fine 6000 A 0,06 A 
Entfernung Beleuchtungsspalt — Beugungssp: ae Mae 20 m 30 cm 
Brerterdes Beuennesspaltes nm) tin eee ene 0,4 mm 0,6 u 
Abstand der Beugungsspalte . . . A 0,7 mm 2,2uU 
Entfernung Beugungsspalte— Beobé achtungse be. ne < {1m 30 cm 


Wahrend in der Lichtoptik das Interferenzsystem mit der Lupe be- 
trachtet wird, vergréBern in der Elektronenoptik Projektive die Inter- 
ferenzerscheinung. Durch die Fraunhofersche Beleuchtungsart werden 
die trotz des geringen Spaltabstandes von 2,2 u im Vergleich mit der 
kleinen Wellenlinge noch weit getrennten Teilbiindel zur Uberlagerung 
gebracht. 

Die regelmaBig angeordnete Feinspalte wurden durch folgendes Ver- 
fahren hergestellt : Auf eine Glasplatte wird eine 300 A dicke Kupfer- 
schicht aufgedampft. Diese Schicht wird im Vakuum von etwa 10-4 Torr 
mit einer strichférmigen intensiven Elektronen-Feinstsonde von ein- 
stellbarer Breite bis herab zu 0,1 w in regelmaBigen Abstanden bestrahlt. 
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An den beschossenen Stellen wachst eine diinne, von Restgasen im Va- 
kuum herstammende Polymerisatschicht auf. Wird die so praparierte 


Platte in einem sauren Kupferbad galvanisch 
weiterverkupfert, so bildet sich auf den mit 
Polymerisat versehenen Bereichen kein Kupfer- 
niederschlag. Die Polymerisatschicht und die 
darunter liegende Kupferschicht bleiben beim 
Ablésen an der Glasplatte hangen. Die Fein- 
spalte in der elektrolytisch aufgebrachten Schicht 
sind also frei von jeder Substanz. Die Fig. 1 
zeigt drei so hergestellte Feinspalte in elektronen- 
mikroskopischer Vergr6éBerung. Die Gitterkon- 
stante s betragt 2,2, die Breited 0,6u und 
die Lange L des Spaltes 100 u. 

Die Fig. 2 zeigt das Elektronen-Interferenz- 
bild der drei nebeneinander liegenden Spalte. 
Es wurde auf folgendem Wege durch An- 
wendung des Fraunhoferschen Strahlenganges 
gewonnen: Durch Verkleinerung der Elek- 
tronenquell (Uberkreuzungspunkt vor dem 
Wehneltzylinder) mittels einer elektrostatischen 
Zylinderlinse wird eine etwa 2000 A_ breite 
Strichsonde hoher Intensitat erzeugt. Sie be- 
leuchtet die in einer Ent- 
fernung von 30 cm _ auf- 
gestellten Spalte. Die Be- 
dingung 2d sin-? < A/2 
zur koharenten Ausleuch- 
tung einer Breite von 
5 uw ist damit knapp 
erfiillt. Unmittelbar hin- 
ter den Beugungsspalten 
befindet sich eine lang- 
brennweitige rotationssym- 
metrische elektrostatische 
Linse, welche die Sonde 
(Fraunhofer- Strahlengang) 
in die Zwischenbildebene 
abbildet. 


ol 2h 


Fig. 1. Drei fiir Interferenz- 
versuche mit Elektronenwel- 
len hergestellte Feinspalte in 
einer 2 yp dicken Cu-Folie 


j +7 i ek ane srenzen a i Spalten. Beschieuni- 
4 9 Fig. 2. Elektronen-Interferenzen an drei Spa 
Man erkennt a F nS: ae - gungsspannung des Elektronenstrahls U = 40kV 


wie im lichtoptischen Fall, ante 
daB das Zentralmaximum der Interferenz 1. Klasse von Minimis 


der Interferenzen 2. Klasse durchzogen ist. 
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Die Feinstruktur des Hauptmaximums ist in Fig. 3 durch starkere 
elektronenoptische VergréBerung deutlicher als in Fig. 2 dargestellt. Die 
Erwartungswerte nach der Theorie der Beugung an drei Spalten ist In 
dem darunter befindlichen Diagramm dargestellt. Die Lagen der 
Maxima 2. Klasse stimmen gut mit der Theorie iiberein. Die kleinen 


-5 0 S Lh: 


— sin 


Fig. 3. Interferenzstreifen 2. Klasse im 1. Hauptmaximum im Vergleich mit der Beugungstheorie. 3 Spalte 


sib 3,7 


Nebenmaxima konnten wir bisher aus Koharenz- oder Intensitatsgriin- 
den noch nicht beobachten. 

Wir hoffen, durch bessere koharente Ausleuchtung bei gréerer 
elektrischer, magnetischer und mechanischer Stabilitat der Gesamt- 
apparatur eine Verscharfung der Interferenzerscheinungen zu erzielen. 

An der Verringerung der Breite der Einzelspalte und der Erhéhung 
der Spaltzahl zur Erzeugung von Gitterinterferenzen mit Elektronen- 
wellen wird gearbeitet. 

Die Arbeit wurde durch Mittel unterstiitzt, die dem Inhaber des Lehrstuhls fiir 


Iexperimentelle und Angewandte Physik der Universitat Tiibingen von der Research 
Corporation, New York, zur Verfiigung gestellt wurde. 
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Aus dem Physikalischen Laboratorium der Bolyai Universitat, Cluj (Rumanien) 


Untersuchungen iiber die Temperaturabhangigkeit 
des Procopiu-Effekts 


Von 
F, A. Kocu 
Mit 5 Figuren im Text 


(Eingegangen am 24. Juli 1958) 


Mittels Induktionsspulen, die einen ferromagnetischen Draht koaxial umfassen, 
kann man eine EMK beobachten, wenn ein Wechselstrom durch den ferromagneti- 
schen Draht flie8t. Die Temperaturabhangigkeit dieses Effekts (Procopiu-Effekt) 
wird bei Nulltorsion des Drahtes mit einem Kathodenstrahloszillograph unter- 
sucht. Es ergibt sich eine 4hnliche Temperaturabhangigkeit, wie die der Anfangs- 
permeabilitat. 


1. Einleitung 


Wird ein tordierter, ferromagnetischer Draht in der Langsrichtung 
magnetisiert, so tritt eine zirkulare Komponente des magnetischen Feldes 
auf. Diese Erscheinung, der Matteucci-Effekt, laBt sich durch die in- 
duzierte EMK an den Enden des Drahtes nachweisen. Beim umge- 
kehrten Effekt, von TH. HoFBAUER und K.M. Kocu?! Procopiu-Effekt? 
genannt, tritt bei einer zirkularen Magnetisierung eines ferromagneti- 
schen Drahtes eine longitudinale Komponente des magnetischen Feldes 
auf. Sie laBt sich in einer zum Draht koaxialen Spule nachweisen und 
zwar auch dann, wenn der Draht nicht tordiert ist. O. TESCHE*® hat 
gezeigt, daB dieser Effekt von der Temperatur abhangig ist. Um das zu 
zeigen, lieB er einen so starken Strom durch einen Draht flieBen, daB 
sich dieser bis zum Gliihen erhitzte und ma in einer den Draht 
umgebenden Spule die induzierte Spannung. Diese trat bis zu hohen 
Temperaturen auf, um dann auf charakteristischer Weise zu verschwin- 
den. 

Wir haben diese Versuche unter anderen Bedingungen wiederholt. 
Dabei diente ein Kathodenstrahloszillograph zum Nachweis der indu- 
zierten Spannung. Um das Erhitzen unabhangig von der Magnetisierung 
vornehmen und die Temperatur genauer messen zu kénnen, wurde der 
Draht in einem Ofen aufgeheizt. 


1 HoFBAUER, TH., u. K.M. Kocu: Z. Physik 130, 409 (1951). 
2 Procopiu, St.: J. Phys. Radium 7, 306 (1930). 
3 TescueE, O.: Phys. Z. 36, 879 (1933). 
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2. Versuchsanordnung 


Die Versuche wurden an diinnen Eisendrahten von 1mm Durch- 
messer durchgefiihrt. Die Proben befanden sich in dem homogenen 
Magnetfeld H, einer langen Zylinderspule und standen senkrecht zum 
magnetischen Meridian. Ein Wechselstrom von 50 Hz, der durch die 
Probe floB, erzeugte das 
zirkulare magnetische Feld 
He De -nach. St2 Peis 
copiu ? nur die Oberflachen- 
schichten des Drahtes den 
Procopiu-Effekt bewirken, 
wurde bei der Auswertung 
der Wert des zirkularen 
Feldes H. an der Draht- 
oberflache benutzt. H. muB 


erOBer als die Koerzitiv- 

Fig. 1. Die Induktionsspannungskurve des Procopiu-Effekts kraft sein. Erhitzt wurden 
(in der Mitte der Figur) und Magnetisierungsstrom des zirkularen : ; : 

magnetischen Feldes die Proben in einem 32cm 

langen Ofen, dessen Heiz- 

wicklung aus nicht magnetischem Nichromdraht bestand. In dem Ofen 

sorgte ein Kupferrohr fiir eine gleichmaBige Temperatur. Beginnend 

800° C bei wurde die Temperatur bei der Abkithlung der Proben mit 

einem Thermoelement aus Pt-PtRh ge- 

messen. 

Die in einer mit der Probe koaxialen 

Spule von 1000 Windungen und 3,6 cm 

(K\ Durchmesser induzierte EMK wurde 


N 


auf die vertikale Achse eines Kathoden- 
strahloszillograph gegeben. Fig. 1 zeigt 
als Beispiel ihren Verlauf in der Mitte 
der Figur zusammen mit dem Magneti- 


TT eee sierungsstrom, In Fig. 2ist die Hysteresis- 
tionsspannung des Procopiu-Effektes schleife* der induzierten Spannung auf- 
genommen. Bei allen Messungen wurde 
darauf geachtet, daB die untersuchten Drahte nicht tordiert wa- 
ren, weil das die induzierte Spannung erheblich beeinfluBt. Diese 
Bedingung galt als erfiillt, wenn die Frequenz der induzierten 
Spannung doppelt so groB war wie die der zirkularen Magnetisierung >: 6 
(vel. Fig. 4). 


4 GRAETZ, L.: Handbuch der Elektr, Bd. LV eon Osen 10208 
» PROCOPIU, St., u. Gu. Vasitiu: C. R. Acad. Sci., Paris 204, 673 (1937). 
§ SCHMOLLER, F.: Z. Physik 93, 49 (1935). 
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3. Versuchsergebnisse 
Die Beobachtungen zeigten, da8 die Amplitude der induzierten 
Spannung mit der Temperatur zunachst bis zu einem maximalen Wert 


zunimmt, um dann bei einer 
weiteren kleinen Tempera- 
turerhéhung auf Null abzu- 
sinken. Ein Beispiel einer 
Messung ist die Fig. 3. Auf 
die Achse_ des 
Oszillographen wurde die in- 


vertikale 


duzierte Spannung gegeben, 
die Zeitablenkung ausge- 
schaltet und die horizontale 
Ablenkung von 20° zu 20° C 


Fig. 3. 


I 


162 Ve 


1S 


Der Temperaturgang der Induktionsspannung von 780 
100° C. Hy, 


0,1 Oe und Hemax = 1,6 )/2 Oe alt 


100 200 300 
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500 
es 


Fig. 4. Die Temperaturabhangigkeit des Procopiu-Effektes bei 11, =0,10 Oe 


| L _— 
600 700 °C 800 


20,7 0¢ 
HA Mp = # 0e 


— 
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Fig. 5. 


500 


Die Temperaturabhangigkeit des Procopiu-Effektes bei H, = 


600 700 °C 800 


4 | 2 Oe und A, = 4,6 | 2 Oe 


verschoben. In den Fig. 4 und 5 sind die Ergebnisse unserer Versuche zusam- 
mengefaBt. Die Amplitude der induzierten Spannung ist hier tiber der Tem- 
peratur der Proben bei verschiedenen Werten von H, und H, aufgetragen. 
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Es fallt auf, daB z. B. in Fig. 4 bei H, =1,6 |/2 die induzierte Spannung 
bei 700° C etwa fiinfmal so groB ist wie bei 100° C. Die Kurven zeigen 
das charakteristische Verhalten ferromagnetischer Stoffe fiir die Ande- 
rung der Magnetisierung mit der Temperatur, wie es schon HOPKINSON 
gefunden hatte. Man kann daher aus diesen Versuchen folgern, daB die 
beobachtete Temperaturabhangigkeit des Procopiu-Effektes mit dem 
Hopkinson-Effekt zusammenhangt. Die beim Procopiu-Effekt auf- 
tretenden induzierten Spannungen sind der Anfangspermeabilitat terro- 
magnetischer Stoffe proportional. 

Wie St. Procopiu und K.M. KocuH! fanden wir ferner, daB bei 
Zimmertemperatur die induzierte Spannung fiir ein bestimmtes longi- 
tudinales Magnetfeld (bei uns 0,4 Oe) am gréBten war. Dariiber hinaus 
stellten wir fest, daB auch bei héheren Temperaturen die induzierte 
Spannung ihren gr6Bten Wert bei demselben Wert von H, wie bei Zimmer- 
temperatur erreichte. Machte man H, gréBer, so nahm die induzierte 
Spannung ab. AuBerdem verschwand bei H,=4,0 Oe die charakteristi- 
sche Erhéhung vor dem Curie-Punkt, wie es auch aus dem Vergleich 
mit dem Hopkinson-Effekt zu erwarten ist. 

An Drahten mit einem gréBeren Kohlenstoffgehalt (0,8% C) beob- 
achteten wir neben den obigen Erscheinungen auch die Verschiebung 
des Curic-Punktes in Richtung zu niedrigeren Temperaturen, wenn wir 
die zirkulare Magnetisierung vergr6Berten. 
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From the Instituto Nacional de Tecnologia, Rio de Janeiro, Brasil 


The Compton Current 


By 
BERNHARD GROSS 
With 5 Figures in the text 
(Received May 4, 1959) 


The secondary electrons produced by penetrating X-rays and gamma rays move 
preferentially in the forward direction. In an insulator absorption of the photon 
beam is therefore accompanied by an electron current. The current can be measured 
by a suitable receiver that collects the electrons and absorbs the photons. In this 
paper an approximate expression for the Compton current is established. Results 
of preliminary measurements are given and found to be in satisfactory agreement 
with the theory. 


1. Introduction 


True absorption of energetic X-rays and gamma rays between 
approximately 0-5 Mev and 3 Mev is due mainly to the Compron effect. 
MEYER et al.! have pomted out that the Compton electrons are scattered 
preferentially in the forward direction and that therefore a unidirec- 
tional beam of photons in an insulator can produce a ‘directional’ 
current in the absence of an electric field. With present high-intensity 
radiation sources this Compton current can reach appreciable values. 
MEYER et al! have found that in some dielectrics it exceeds the conduc- 
tion currents produced under irradiation by an applied electric field. 
The electron flux probably also caused the charge storage and electro- 
static effects that the author observed in gamma-irradiated borosilicate 
glass, but at the time wrongly attributed to a diffusion mechanism”. 
Absorption in the air and self-absorption in the source produce a sa- 
turation flux of electrons already before the gamma beam incides on 
the target. The production rate of secondary electrons depends on the 
energy loss of the primary beam; therefore a measurement of the current 
can give information on the absorbed radiation dose. These considera- 
tions make it seem worth while to calculate the current in function of 
the radiation dose. Here a phenomenological theory is established that 
does not depend on specific assumptions on the energy spectrum of 
photons and electrons. Exploratory measurements of the effect are also 


reported. 


1 Mrver, R.A., F.L. Bovguet and R.S. ArcErR: J. Appl. Phys. 27, 1012 (1956). 
2 Gross, B.: Phys. Rev. 110, 337 (1958). 
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2. Theory 
Assumptions 
The calculus is carried out with the following approximations: 


a) The range of the secondary electrons is very small as compared 
with the average range of the primary beam which is defined by the reci- 
procal of the absorption coefficient. In the energy interval considered 
here, electrons are much less penetrating than photons of the same 
energy. Moreover the average energy of the Compton electrons produced 
by monoenergetic gamma rays is well below the photon energy. There- 
fore this condition is certainly satisfied. The electron range is also 
supposed to be small as compared with the cross section of the radiation 
beam. 


b) The electrons are treated as range particles. In particular the 
range-energy relation is supposed to be linear. The existence of a 
range effect for electrons is supported by experimental evidence on 
breakdown effects in solid dielectrics? which show the occurrence of 
a well defined discharge figure at a depth corresponding to the average 
range of the electrons. Direct experimental determination of the diffe- 
rential range distribution of 3 Mev electrons in plexiglas and Al has 
definitely established the existence of a rather peaked distribution 
curve*, which is sharper for plexiglas than for Al. 


c) The emission of Compton electrons is treated as a one-dimensional 
problem. The angular divergence of the electrons is considered by the 
introduction of an empirical reduction coefficient. Curves by DAVISSON 
and Evans® show that for photon energies above 1 Mev the electrons 
are scattered forward in a rather narrow band. 


The Compton current 
Let be 
a = the absorber thickness, in cm, 
P(x) = the radiant energy flux, in erg/sec, 
E(x) = the maximum energy of electrons produced at depth x, in erg, 
R(x) = the maximum range of electrons produced at depth x, in cm, 


é = the electron charge, in coulomb, 
1(x) = the electron current intensity, in amp, 
n(x) = the electron flux, in sec}, 


/(x, e) de = the differential energy spectrum of electrons produced at 
depth x per unit length and unit time, in cm™ sec, 


* Gross, B.: Phys. Rev. 107, 368 (1957). — J. Polymer Sci. 27, 135 (1958). 
* Gross, B., and K. Wricut: Phys. Rev. (in print). 
® Davisson, C.M., and R.D. Evans: Rev. Mod. Phys. 24, 79 (1952). 
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g(x,7) dy =the differential range spectrum of electrons produced at 
depth x per unit length and unit time, in cm sec, 
¥,0, = respectively the total, scattering, and true absorption 
coefficients of the gamma rays, in cm 7, 
The radiant energy flux P(x) of a photon beam decreases by true 
absorption (dF/dx) and by scattering (dP,/dx). 
Therefore 
ad Pldx =dPB idx + dP,/dx. (1) 


In the energy interval considered absorption is due mainly to production 
of Compton electrons. Therefore dA/dx is equal to the total energy of 
the electrons, or E 
aE d= — f ef (x, e\ de. (2) 
0 
The flux of electrons through a cross section of the absorber at depth x 
is due to electrons produced within range distance, i.e. between x and 
x—k. The number of electrons produced per sec at depth x —s over a 
distance ds is given by ds times the integral over g(x —s, 7) dr from 
7=0tor=RkR. But only electrons with range y=s reach the depth x. 
The total flux for x= R is the sum of the contributions of all elements 
ds from s=0 tos=R. The electrons are scattered in the forward direc- 
tion with an angular distribution that depends on the photon energy. 
A rigorous treatment would now have to consider explicitly the in- 
fluence of the angular distribution. Here we shall prefer a semiempirical 
treatment. The side-scattering of the Compton electrons corresponds 
qualitatively to a reduction of the average electron range. Therefore 
we shall introduce a reduction factor x that is smaller than, but of the 
same order of magnitude as 1. The factor depends somewhat on photon 
energy, but according to the curves of Davisson and Evans? this effect 
becomes small for energies above 1 Mev. Therefore 
a 
n(x) =xfdsfg(x—s,r)dr. (3) 
0 s 

The range of the electrons is very small as compared with the average 
range of the corresponding primary photons. Therefore the production 


rate of electrons over one range distance can be considered as a constant, 
fa—s,n=e(er) for 0<s<R. (4) 


Neglecting also the change of R with x over one range distance, one has 
by partial integration of Eq. (3) after substitution of expression (4) 


en acr Ves. (5) 
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It has been assumed that the electrons can be treated as range particles 
with a linear range-energy relation. Accordingly an electron of energy € 


has a range 
See, (6) 


where a is a constant. The energy spectrum /(x, ¢) de is now uniquely 
related with the range spectrum g(x, s) ds: the number of electrons 
produced with range between s and s+ds is equal to the number of 
electrons produced with energy between ¢ and ¢+de, where s and ¢ 
are connected by equation (6). Therefore one has 


2(%, 8) ds =] (% ey de. (7) 


Substitution of equations (6) and (7) in (5) gives, with R=aE 
E 
n(x) =axf ef(x, e)de. (8) 
0 
The Compton current is given by the total directional electron flux 
multiplied by the electron charge, 


i(x) =xn(x)e. (9) 


Substitution of equations (8) and (9) in (2) gives the current in terms of 
the decrease of primary intensity 


1(x) = —axedP,(x)/dx. (10) 


Absorption of a parallel beam of monoenergetic radiation is exponen- 
tial, i.e. 
(3) eae (11) 


with an attenuation coefficient 
y=u+o (12) 


where i is the true absorption coefficient and o the scattering coefficient. 
Accordingly 

aBldx = —p P(x). (13) 
Substitution gives 


1(%) =e aen P(e). (14) 


This expression gives the intensity of the Compton current in function 
of the beam intensity. The coefficient x has to be determined by ex- 
periment. A relation between current and absorbed dose can also be 
established. The equations apply only for depths x>R, i.e. after the 
current has reached saturation value. In the transition zone O0<*<R 
the current increases approximately linearly from 0 to 7(R). 
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3. Measurements 
Method of measurement 
The application of the theory has been tested in a series of pre- 
liminary experiments. The method of measurement is based on the 


collection of the Compton electron flux and the simultaneous absorption 
of the incoming gamma ray beam. | 
The experimental setup is shown ' 
in Fig. 1. The same system acts 7 
as collector and absorber. The gam- 
ma rays are completely absorbed 
in a lead block of 12 cm height and an ‘ 
12x12 cm area. The lead is covered 
by a sheet of plexiglas of 2-5 cm =) 
height and an area of 12x12cm, 
which is painted on all surfaces with 
aquadag and makes good contact g 
with the lead. Such a system acts 
as a Faraday cage collecting the at 
incoming electrons. Since plexiglas — 
has a low atomic number it also //// 
minimizes backscattering. The whole 5 
collector system is insulated by 675 | | 
a plexiglas housing of 2-5 cm thick- 
ness which is externally painted 
with aquadag and grounded. The =H= 
collector is connected to the electrical TT 
measuring system by a coaxial cable. Fig.1. Experimental setup. 1 Plexiglas collec- 
An E.K.Cole vibrating reed electro- 1) 2 Mell nelston, 2 Lend alec 
meter is used as a detector. A zero 5 Potentiometer system; 6 External electrode 
method is used to avoid build-up 
of a potential difference across the ionized insulator that could possibly 
result in charge leakage. The shield of the cable is not grounded but 
connected to the slide wire of a potentiometer system. If the collector 
becomes charged and the electrometer begins to indicate a voltage, the 
slide wire is moved and a compensation charge is induced on the collector 
through the capacitance of the cable that reduces the electrometer 
deflection to zero. The charge Q of the collector is then given by Q=CU, 
where C is the capacitance of the cable and U the voltage read on the 
voltmeter of the measuring system. The sensitivity of the electrometer 
was approximately 20 mv per division and C =2-6x10° Farad. The 
plexiglas between the collector system and the top surface acts as in- 
sulator and scatterer. The system measures the average current in- 
tensity between the grounded top surface and the collector. 
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It is worthwhile mentioning that the Faraday cage system is believed 
to optimize operation of the receiver. However this system in itself is 
not fundamental and could have been omitted, in which case its rdle 
would have been taken by the lead absorber. 


As radiation source a cobalt 60 source of 2270 curie was used*. 
Co emits 2 gammarays, of 1-17 Mev and 1-35 Mey, with equal pro- 
babilities. For the purpose of the present measurements the radiation 
is considered monochromatic, with a medium energy of 1-26 Mev. 
The minimum distance from the source at which the absorber can be 
placed is 60.5 cm. At this distance the minimum cross section of the 
beam is 3.03 X3.03 cm; higher 
values can be obtained by opening 
the diaphragm. A timing device 
operated from outside permits 
automatic adjustment of exposure 
times. 


Influence of exposure time and area 


The behavior of the measuring 
system was checked by measure- 
ment of the charge of the collector 
in function of exposure time and 
| cross section of the beam. Fig. 2 
0 25 SO sec gives the charge against the 

Fig. 2. Influence of exposure time exposure time indicated by the 
timing device, with the topsurface 

of the system at a distance of 60.5 cm from the source and a beam of 
3-03 X3-03 cm cross section. The relation between time and charge is 
linear as it should be, but is does not go through zero and instead 
crosses the time axis at !=4 sec. Therefore the timing device operates 
with a constant error of —4 sec, due to different delays during closing 
and opening of the diaphragm. Fig. 3 gives the charge against beam 
area, with constant exposure time of 36sec, and the collector at a 
distance of 60:5 cm (curve I) and at 100 cm (curve II). In both cases 
the increase of charge is linear until the cross section of the beam 
approaches the area of the collector. When this happens the efficiency 
of the collector system decreases because scattering through the 


sidewalls of the absorber is responsible for incomplete absorption | 
of the beam. 


* The Co source belonged to Dr. OzoLANDO Macuapo and is currently used for 
radiotherapy. The author expresses his gratitude to Dr. Macuapo for his permission 
to use the source and to perform the experiments on his premises. 


The Compton Current 


Absorption curve of iron 


The absorption curve of iron was measured with the top surface of 


the collector at a distance of 100 cm from the source. The results are 
75:107 


i] 
0 30 700 cm 750 
Fig. 3. Influence of cross section of beam. J Source distance 60.5cm; II Source distance 100 cm 
OF 


70 20 


30 #0 30 
g/cm? 


Fig. 4. Absorption curve of iron. J Beam area 4x4cm; II Beam area 8 x 8 om 


shown in Fig. 4 which gives the logarithm of the relation between the 
‘charge at a given absorber thickness and the charge at zero absorber 
‘thickness against absorber thickness in g/cm?. Curve I was obtained 
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with a beam of 4X4cm and curve II with a beam of 8x8cm. Both 
curves are slightly convex. The slope of curve I at the origin gives an 
absorption coefficient of 0-035 per g/cm? and curve II a value of 0-04 
per g/cm?. 

Theoretical values of the absorption coefficient for different ele- 
ments and different photon energies have been calculated by DAvisson 
and Evans®. From their values we obtain for photons of 1-26 Mev a 
total attenuation coefficient (including photon scattering) of 0-053 
per g/cm? and a true absorption 
coefficient of 0-025 per g/cm?. The 
measured values are between the 
theoretical ones; discrepancies are 
explained by the influence of 
geometry that has been discussed 
by Evans®. 

The total attenuation coefficient 
is obtained only with narrow beam 
geometry in which scattered pho- 
tons are prevented from reaching 
the measuring system. The situ- 
ation of the present experiments is, 
however, that of broad beam 
geometry; a significant fraction of 
the scattered photons contributes 
to secondary electron production. 

Therefore the measured absorption 

GF Fe a win coefficient is smaller than the total 

Fig, 5. Voltage of irradiated receiver against time | absorption coefficient. The relative 

contribution from scattered pho- 

tons decreases with increasing area of the beam because more photons 

are deflected beyond the measuring system. Therefore curve II of Fig. 4 
gives smaller values than curve I. 


750 


700 


50 


Static charging of receiver 


Considerable voltages should be obtained if the insulated receiver 
is irradiated for longer periods of time. To test this conclusion the 
receiver was connected with a highly insulating static voltmeter of 
small capacitance and irradiated with a beam of 9-7X9-7cm. The 
distance between receiver and source was 60 cm. Voltage was measured 
with time for about 25 minutes. Results are shown in Fig. 5. As ex- 
pected voltage increases linearly with time. The final value was 175 V. 


6 Evans, R.D.: The Atomic Nucleus, p. 728. New York: McGraw Hill 1955. 
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The curve does not go through zero due probably to a previously existing 
static or contact charge or the influence of a previous experiment. The 
voltage increases at a rate of 0-133 V/sec, corresponding to a charging 
current of 3-5x107° amp. Under favorable conditions very much 
higher voltages will be observed. 


Comparisons between theory and experiment 


All factors contained in equation (14) are known except x. Since 
x =1, this equation permits an approximate calculation of the current. 

A Co 60 source of 2270 curie gives a total radiant energy flux of 
3-4X108 erg/sec. With the top surface of the collector system at a 
distance of 100 cm from the source and a beam area of 8 x 8 cm an energy 
flux of 1-7 x 10° erg/sec incides on the system. 

The beam is attenuated in the plexiglas scatterer of 2:5 cm thick- 
ness. P(x) in equation (14) is the average energy flux in the plexiglas. 
The total attenuation coefficient of plexiglas is approximately 0-06 
per g/cm? and the true absorption coefficient is 0-03 per g/cm?. The 
specific mass is 1-2 g/cm’. Therefore one obtains ~ =0-036/em and 
y=0-072/cm. Using the value of » one obtains P =1-6 x 10° erg/sec. 

The average range of electrons is insufficiently known and therefore 
a can be given only approximately. Observations of discharge effects 
in plexiglas (3) indicated an average range of 0-8 cm for electrons of 
3 Mev and an average range of 0-52 cm for 2 Mev electrons. This gives 
a=1-65 X10° cm/erg. Direct range distribution measurements with 
3 Mev electrons (4) gave the slightly higher average range of 0-9 cm. 
These values are approximately ?/, of the maximum range. With de- 
creasing energy the maximum range decreases more than linearly with 
energy’. The non-linearity manifests itself below 0-5 Mev. The energy 
distribution of the Compton electrons produced by primary photons 
of 1-25 Mev extends continuously from 0 to 1 Mev, with a maximum 
at the upper limit (6). The extrapolation of the empirical value a= 
1-65 x10° given above into the energy region below 1 Mev probably 
introduces an error, giving too high a value for 7. But rather than in- 
troduce an uncertain correction term we shall use the same value of a 
and include the correction in the empirical factor . 

Introducing now the values for a, e, 4, and P one obtains 7 =x x 
1-65 X 105 x 1-6 X10729 x 3-6 X10°2 X 1-6 X108=% X15 X10" amp. The 
measurement gave the value 1=8-8x10 amp. Therefore x =0-6. In 
view of the approximations of the calculus the result is satisfactory. 


7 Evans, R.D.: Ref. 6, p. 623. 
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Die Partial-Beta-Spektren des Dy’® 
Von 
F. BoNHOEFFER, H.-H. HENNIES und A. FLAMMERSFELD 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 12. Mai 1959) 


Das Spektrum der auf den Zerfall des ,,Dy!® (2,3 h) folgenden y-Quanten wurde 
mit einem Szintillationsspektrometer gemessen. Auer den bisher bekannten 
Linien, deren Energien zu 95, 275, 356, 630, 708 und 985 keV bestimmt wurden, 
wurde eine weitere bei (555-4 5) keV gefunden. 

Durch f-y-Koinzidenzen wurden die zum 95 keV- und zum 985 keV-Niveau fiih- 
renden $-Uberginge mit dem Szintillationsspektrometer untersucht. Die Messung 
der B-Spektren erfolgte dabei mit einem Anthracen-Spaltkristall, der von einem 
Na J-Lochkristall umgeben war, um damit die zur Koinzidenz benutzten y- Quanten 
zu registrieren. Die Form beider 6-Spektren wurde zum ersten Male bestimmt, die 
Fermi-Diagramme zeigen in jedem Falle einen geradlinigen Verlauf. Als Maximal- 
energien ergaben sich (1,215 -+ 0,020) und (0,305 +0,010) MeV. Fiir die Maximal- 
energie des zum Grundniveau des Ho!® fiihrenden f-Uberganges ergab sich 
(1,305 + 0,020).MeV. 


Aus f-y-Koinzidenzmessungen und den Intensitatsverhaltnissen des }-Spektrums 
geht hervor, daB der Zerfall des Dy!® zu 80% in das Grundniveau des Ho!® er- 
folgt, 16% der Zerfalle fiihren zum 95 keV-Niveau und etwa 2% zum 985 keV- 
Niveau. 


Einleitung 


Durch Einfang thermischer Neutronen entstehen aus dem Dy! mit 
groBem Wirkungsquerschnitt das Dy!® und das Isomer Dy'®°™, das mit 
einer Halbwertszeit von 1,25 min hauptsaéchlich in das Dy!® zerfallt. 
Die Halbwertszeit des Dy!® betragt (2,310 0,002) h!. Da der Zerfall 
des Dy'® sehr komplex ist, ist das Zerfallsschema noch nicht sehr genau 
bekannt. Spektrometermessungen von DzELEPOW und KoNSTANTINO2 
und SLAtis® ergaben fiir die Maximalenergie des 6-Spektrums 1,18 und 
1,24 MeV. SrAtis fiihrte eine Analyse des B-Spektrums durch und 
schloB auf zwei weitere 6-Komponenten von 0,42 und 0,88 MeV. Das 
bisher angenommene Niveauschema stammt von JORDAN, CorRK und 
Burson? (Fig. 1), das aus Messungen am y-Spektrum und aus f-y-Koin- 
zidenzen ermittelt wurde. In diesem Niveauschema sind noch einige — 


SHER, R., H. J. Kours u. K.W. Downes: Phys. Rev. 87, 523 (1952). 
DzELEPow, B., u. A. Konstantino: C. R. Acad. Sci. U.R.S.S. 30, 701 (1941). 
° SLAtis, H.: Ark. Mat. Astronom. Fys. A 33, No. 17 (1949). 

JORDAN, W.C., J.M. Cork u. S.B. Burson: Phys. Rev. 92, 1218 (1953). 
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Fragen ungeklart. Die Reihenfolge der 279 keV — 710 keV-y-Kaskade 
(Fig. 1) ist willkiirlich gewahlt. Die Haufigkeit des Auftretens der Par- 
tialspektren war unbekannt, insbesondere war noch offen, mit welcher 
Haufigkeit der Grundzustand direkt erreicht wird. 


Es war daher das Ziel der vorliegenden Arbeit, durch B-y-Koinziden- 
zen die Partialspektren méglichst getrennt zu untersuchen. Um zu- 
satzliche Aufschliisse iiber die auftretenden Niveaus zu erhalten, wurde 
auch das y-Spektrum noch einmal 
genau ausgemessen. 


Dy 165 Ho 
23h 


fife 


Apparatur 


Das zur Messung der f-Spek- ~ 1,020 


tren benutzte Koinzidenzspektro- 


meter ist von BONHOEFFER an 

d Stell sfiihrli ~712MeV 0770 
anderer Stelle ausfiihrlich be- 
schrieben®. Zur Messung von 


B-Spektren ist der Anthracen- 
Spaltkristall hervorragend geeig- 
net®, besonders wenn, wie in der 
Anordnung von BONHOEFFER, der 
Kristall von einem Na J-Loch- ee 
pei Beceben wand und ioinz- Fig. 1. Zerfallsschema von Dy?® nach JorpAN, Cork 
denzen zwischen f-Teilchen und — ‘nd Buecowd i 
y-Quanten beobachtet werden. 

Die 6-Teilchen. werden im Anthracen-Spaltkristall immer nur dann nach- 
gewiesen, wenn gleichzeitig im umgebenden NaJ-Kristall von einem 
y-Quant ein Impuls bestimmter, einstellbarer Gr6éfe auftritt. Das 
B-Spektrum wird mit einem von ScHmiTT-OrTT’ nach Hunr u. Mitarb.® 
gebauten photographischen Impulsspektrographen aufgenommen, die 
zur Koinzidenz benutzte y-Linie wird jeweils mit einem Einkanal- 
diskriminator eingestellt. 

Die benutzten Anthracen-Kristalle hatten die Form eines Wiirfels 
von etwa 10 mm Kantenlange und waren in der Mitte parallel zu einer 
Seitenflache gespalten. Das auf die Spaltflache aufgebrachte Dy,O, 
hatte eine Schichtdicke von weniger als 1 mg/cm”, so daB die Selbst- 
absorption der f-Teilchen im Praparat bei Energien von mehr als 100keV 
vernachlassigt werden kann. Zur Ausmessung des Partialspektrums mit 
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5 BONHOEFFER, F.: Z. Physik 154, 62 (1959). 

6 HorFMANN, K.W.: Z. Physik 148, 298 (1957). 

7 Scumitt-Ott, W.D.: Z. Physik 154, 286 (1959). 

8 Hunt, W.A., W. RHINEHART, J. WEBER u. D.J. ZAFFARANO: Rev. Sci. 
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etwa 300 keV Maximalenergie wurde ein Kristall mit einer besonders 
diinnen Praparatschicht angefertigt, so daB das Spektrum bis zu einer 
Energie von 60 keV einwandfrei gemessen werden konnte. Der Na J- 
Lochkristall zum Nachweis der y-Quanten hatte einen Durchmesser von 
etwa 5 cm und ein Loch mit 1,6 cm Durchmesser. 


Das y-Spektrum wurde mit einem Szintillationsspektrometer, be- 
stehend aus NaJ-Kristall, Photomultiplier und Einkanaldiskriminator, 
gemessen. Der NaJ-Kristall hatte einen Durchmesser von 3,8 cm und 
eine Héhe von 2,5 cm. Das Praparat befand sich im Abstand von 7 cm 
von der Kristalloberflache, da fiir diese Geometrie die relativen Nachweis- 
wahrscheinlichkeiten — sowohl die totalen, als auch die fiir den Photo- 
effekt — fiir die verschiedenen y-Energien bekannt sind®. Die -Teilchen 
wurden mit Plexiglas absorbiert. AuBerdem wurde das y-Spektrum mit 
dem groBen Na J-Lochkristall ausgemessen, wobei sich das Praéparat im 
Loch befand. Das Dy!® wurde aus Dy,O, durch Einfang thermischer 
Neutronen gewonnen. Diese wurden durch Abbremsung von schnellen 
Be®(d, )-Neutronen erzeugt (E;=1 MeV). Es wurden etwa 10 mg in 
einer Plexiglaskapsel bestrahlt, zur Ausmessung des y-Spektrums bei 
kleinen Energien wurden geringere Mengen in diinner Schicht bestrahlt. 


Messungen und Ergebnisse 


y-Spektrum. Das mit dem 7cm von der Kristalloberflache entfernten 
Praparat aufgenommene y-Spektrum ist in Fig. 2 wiedergegeben. Es 
wurden Linien bei (95 +0,5), (275 +3), (356+3), (555 +5), (630 +3), 
(708 +4) und (985 +10) keV gefunden. Zur Energieeichung wurden die 
y-Linien von Cs!®? (661,5 keV), Au? (412 keV), ThB (238,6 keV) und 
RaD (46,5 keV) benutzt. Die bei einer Energie von 555 keV auftretende 
Linie war bisher nicht bekannt. Um sicherzustellen, daB diese neue 
Linie nicht von einer Verunreinigung herriihrt, wurde zunachst die Halb- 
wertszeit gepriift, indem mehrfach verschieden lange (bis zu 15 Std) nach 
der Aktivierung gemessen wurde. Das Spektrum zeigte immer wieder 
gleiches Aussehen. Aus der Reinheit des Dy,O, (99,9%) und der vor- 
liegenden Analyse ergab sich ebenfalls, daB keine der bekannten Verunrei- 
nigungen zur Erklarung herangezogen werden konnte. Die Linie muB 
also dem Dy zugeordnet werden. 


Die Intensitaten der y-Quanten wurden aus den Flachen unter den 
Photolinien unter Beriicksichtigung der Nachweiswahrscheinlichkeiten® 
gewonnen. Aus dem bekannten Verhaltnis der Gesamtnachweiswahr- 
scheinlichkeit zu der fiir den Photoeffekt wurde der Compton-Anteil 
fiir jede Linie berechnet und bei der Auswertung der Linien kleinerer 


® Lazar, N.H., R.C. Davis u. P.R. BELL: Nucleonics 14, No. 4, 52 (1956). 
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Energie berticksichtigt. Die so erhaltenen relativen Intensitaten der 
y-Quanten sind in der Tabelle wiedergegeben. 


Tabelle. Relative Intensitdten der y-Quanten 


Intensitat | (11,7 + 0,5) (3,6 + 0,3) (1,6 + 0,1) |(1,0 + 0,1) | (0,8 +. 0,08) (1,2+ 0,05) | (4 + 0,05) 


| | | 
lergie (keV)| (47) 95 2B | 356 | 555 | 630 708 


AuBer den in Fig. 2 dargestellten Messungen wurde das y-Spektrum 
im Na J-Lochkristall untersucht, um durch den Nachweis der Summen- 
linie Kaskaden festzustellen. Hierbei konnte auch die Energie der 
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Fig. 2. y-Spektrum des Dy1*-Zerfalles gemessen mit NaJ-Kristall (3,8 cm x 2,5cm). Entfernung des 
Praparats: 7 cm 


Linie 985 keV genauer gemessen werden, da sie eben durch diese Sum- 
mationseffekte intensiver als im einfachen Kristall auftritt. Wie schon 
JORDAN u. Mitarb.4* angegeben haben, gehdren zweifellos die y-Quanten 
mit den Energien 356 und 630 keV und den Energien 275 und 708 keV 
zu Kaskaden, als Energie der Summenlinie wurden (985 +10) keV ge- 
messen. 

Aufffallig war, daB die zu einer Kaskade gehérenden y-Ubergange 
nicht mit gleicher Intensitat auftreten. So ist sowohl der 356 keV- wie 
der 275 keV-Ubergang ungefahr 1,5mal so stark wie der dazugehdrige 
(630 bzw. 708 keV). Daraus wurde geschlossen, daB im Gegensatz zu 
Fig. 1 die Reihenfolge in der 275 keV — 708 keV-Kaskade zu vertau- 
schen ist und daB das 275 keV- und auch das 356 keV-Niveau zusatzlich 
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durch f-Ubergange erreicht werden. Da die neue y-Linie von 555 keV 
sich nicht in das Zerfallsschema (Fig. 1) einordnen 1aBt, wird angenom- 
men, daB ein weiterer B-Ubergang zu einem neuen 555 keV-Niveau fihrt. 


Aus dem Vergleich des in Fig. 2 dargestellten y-Spektrums mit dem 
im Lochkristall gemessenen laBt sich abschatzen, daB der direkte Uber- 
gang vom 985 keV-Niveau zum Grundniveau in weniger als 5% der 
beiden anderen Zerfallsméglichkeiten dieses Niveaus (Kaskaden) auf- 
tritt. 


Beta-Spektren. Zundchst wurde versucht die Maximalenergie E39 des 
zum Grundniveau des Ho! fiihrenden f-Uberganges zu bestimmen. 
Dazu wurde ein Anthracen-Spaltkristall ohne Koinzidenzanordnung be- 
nutzt, in dem sich neben dem Dy noch Cs!*7 zur Energieeichung befand. 
Mit dem Einkanaldiskriminator wurde die Cs-Konversionslinie (635 keV) 
gemessen, dann nach Bestrahlung des Kristalls mit dem Dy durch 
Neutronen das von der Cs-Linie nicht gestérte obere Ende des 6-Spek- 
trums. Nachdem das Dy!® abgefallen war, wurde zur Kontrolle noch- 
mals die Cs-Linie gemessen. Fiir den oberen Teil des Spektrums wurde 
ein Fermi-Diagramm gezeichnet, das geradlinig war und aus dem sich 
die Maximalenergie zu Es) =(1,305 +0,020) MeV ergab. Der gleiche 
Kristall wurde benutzt, um mit dem Lochkristall-Koinzidenzspektro- 
meter das Spektrum derjenigen f-Teilchen aufzunehmen, die mit 
95 keV-y-Quanten in Koinzidenz auftreten. Die Energieeichung erfolgte 
wieder mit dem im Kristall befindlichen Cs!8’. Die Fermi-Analyse ergab 
fiir dieses Partialspektrum eine Maximalenergie EF; ;= (1,215 +0,020)MeV. 
Rechnet man zu diesem Wert die als y-Energie auftretenden 95 keV 
hinzu, so stimmt dieses Ergebnis gut mit der gemessenen Energie des 
$-Zerfalles zum Grundniveau iiberein. Wie auch spater gezeigt wird, ist 
das Partial-Beta-Spektrum mit £;, gegeniiber dem Hauptspektrum mit 
E39 schwach, so da es bei der Energiebestimmung von E39 nicht nennens- 
wert stort. 

Mit der Lochkristall-Koinzidenzanordnung lJaBt sich nun auch die 
Form einiger Partialspektren direkt messen. Dazu wurden Anthracen- 
Kristalle verwendet, die das stérende Cs nicht mehr enthielten. Um das 
zum 95 keV-Niveau fithrende 6,-Spektrum zu messen, wurde der Ein- 
kanaldiskriminator so eingestellt, daB er nur 95 keV-y-Impulse des Loch- 
kristalles auswahlte. Das 95 keV-Niveau wird nur durch den direkten 
B,-Ubergang besetzt, nicht aber durch y-Uberginge von héheren Nive- 
aus*, und die entsprechende y-Linie ist im Spektrum die weitaus stiarkste. 
Sortiert man daher aus dem y-Spektrum mit dem Einkanaldiskriminator 
alle 95 keV-Impulse heraus, so ist der von Linien hdhere Energie stam- 
mende Compton-Untergrund sehr gering, da sowohl Intensitat als auch 
Nachweiswahrscheinlichkeit fiir die y-Quanten hdherer Energie schnell 
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abnehmen. Werden nun alle £-Teilchen registriert, die mit der 95 keV-y- 
Linie in Koinzidenz kommen, so wird praktisch nur das zum 95 keV- 
Niveau fiihrende #,-Partialspektrum gemessen. Das Ergebnis ist in 
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Fig. 3. 8,-Partialspektrum des Dy'®*-Zerfalls gemessen bei Koinzidenz zwischen 6-Impulsen im Anthracen- 
Spaltkristall und 95 keV-y-Impulsen im Na J-Lochkristall 


Fig. 3 wiedergegeben. Die B-Energieeichung wurde mit der Konversions- 
linie des kurzlebigen Dy'®°™ durchgefiihrt, indem vor der Aktivierung des 
langlebigen Dy!® der Anthracenkristall mit dem Dy nur eine Minute mit 


Neutronen bestrahlt und dann sofort 
die Eichlinie aufgenommen wurde. 
In Fig. 4 ist das gemessene Spektrum 
im Fermi-Diagramm dargestellt, das 
von etwa 100 keV bis zur Maximal- 
energie einen vollig geradlinigen Ver- 
lauf zeigt. 

Die oben angegebenen Intensita- 
ten des y-Spektrums fiihrten zu den 
Schlu8, daB sowohl das 275 keV-, 
als auch das 356 keV-Niveau zusatz- 
lich durch einen B-Ubergang erreicht 
wird. Zur Nachpriifung wurde das 
B-Spektrum aufgenommen, das mit 
y-Quanten koinzidiert, deren Energie 


i 


| 
4 G2 Dip Wa Wes Pipe 
Energie [MeV] 
Fig. 4. Fermi-Diagramm des in Koinzidenz mit 


95 keV-y-Quanten auftretenden #,-Partial- 
spektrums des Dy? 


gréBer ist als etwa 150 keV. Dadurch wurden die Ubergange f, und B, 
ausgeschieden, die den wesentlichen Anteil aller f-Ubergange ausmachen. 
Der Versuch ergab ein f-Spektrum von der erwarteten Energie. Das 
Spektrum konnte in zwei Komponenten zerlegt werden, deren eine eine 


Maximalenergie von Ez. = (4,00 4 
Es etwa 290 keV hat. 


0,03) MeV und deren andere eine von 
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Das 275 keV-Niveau wird danach tatsachlich auch durch einen 
b-Ubergang erreicht. Die Intensitat geniigte aber nicht, um die Form 
des Spektrums genau zu bestimmen oder gar die eventuell zum 356 keV- 
Niveau fiithrende Komponente mit einer Maximalenergie von rechnerisch 
950 keV abzutrennen. Um zu entscheiden, ob auch zum 356 keV-Niveau 
ein B-Ubergang fiihrt, wurden diejenigen f-Impulse auf dem Oszillo- 
graphen beobachtet, die direkt mit der 356 keV-Linie in Koinzidenz 
auftreten. Es traten Impulse bis zu einer Hohe von etwa 1 MeV auf. 


75 
70 
le 
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0 700 200 300 


Energie [keV ] 
Fig. 5. Fermi-Diagramm des in Koinzidenz mit y- 
Quanten vom 985 keV-Niveau auftretenden 
6;-Partialspektrums des Dy 


Diese Tatsache stiitzt die aus 
den Intensitatsverhaltnissen des 
y-Spektrums gewonnene Vermu- 
tung, daB ein weiterer 6-Ubergang 
zum 356 keV-Niveau fiihrt. 

Um das zum 985 keV-Niveau 
fiihrende #;-Partialspektrum in 
seiner Form zu bestimmen, wurde 
ein Anthracen-Spaltkristall mit 
einer besonders diinnen Dy,O,- 
Schicht angefertigt, um die Selbst- 
absorption im Praparat méglichst 
klein zu halten. Dadurch wurde 
die y-Summenlinie jedoch zu 
schwach, um das #;-Partialspek- 
trum dadurch véllig von den 
anderen zu trennen, das nur 
f-Teilchen registriert werden, die 
mit dieser y-Summenlinie von 
985 keV in Koinzidenz auftreten. 
Dicse Summenlinie kommt da- 


durch zustande, daB die in Kaskade auftretenden y-Quanten von 
708 und 275 bzw. 630 und 356 keV gleichzeitig nachgewiesen werden. 
Deshalb wurde der Einkanaldiskriminator so eingestellt, daB auch 


die 630 — 708 keV-Liniengruppe 


mit erfaBt wurde. Es wurden 


somit praktisch alle 6-Teilchen nachgewiesen, die in Koinzidenz mit 
y-Quanten auftreten, deren Energie gréBer als etwa 450 keV ist. Das 
Ergebnis zeigt Fig. 5, dort ist das Fermi-Diagramm fiir das §;-Partial- 
spektrum wiedergegeben, es ergibt sich die Maximalenergie Ey; = (305 + 


10) keV. 


AuBer dem £;-Partialspektrum mit einer Maximalenergie von 


Ex. 


p5 —305 keV trat bei dieser Messung auch noch ein Anteil (etwa 10%) 


von f-Teilchen héherer Energie auf. Die Intensitat reichte jedoch nicht 
aus, um irgendwelche Aussagen iiber die Form und die Maximalenergie 
des Spektrums zu machen. Es wird vermutet, daB diese £-Teilchen von 
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einem Ubergang zu dem 555 keV-Niveau herstammen, da die entspre- 
chende y-Linie vom Einkanaldiskriminator mit zur Koinzidenz erfaBt 
wurde. Dieser Untergrund ist in Fig. 5 abgezogen. 


Um die Haufigkeitsverteilung der einzelnen Partialspektren beim 
B-Zerfall des Dy!® angeben zu kénnen, wurde zundchst das Verzwei- 
gungsverhaltnis der beiden zum 95 keV- bzw. Grundniveau des Ho! 
fiihrenden f-Ubergange (8, und f,) durch f-y-Koinzidenzen bestimmt. 
Der Anteil der zu den anderen angeregten Niveaus fiihrenden f-Uber- 
gange wurde aus dem y-Spektrum entnommen. 

Leichter als das direkte Verzweigungsverhaltnis £,:8) laBt sich der 
Anteil von £,; am gesamten f-Zerfall bestimmen. Zu diesem Zweck wurde 
einmal mit einem Anthracen-Spaltkristall in 42-Geometrie die Zahl 
aller vom Dy?® emittierten f-Teilchen, zum anderen mit dem gleichen 
Kristall die Zahl der in Koinzidenz mit 95 keV-y-Quanten und K-Rént- 
genquanten dieser Linie auftretenden f-Teilchen gemessen. Mit den 
bekannten Werten fiir den K-Konversionskoeffizienten, fiir das K/L- 
_ Verhaltnis und die Fluoreszenzausbeute laBt sich daraus der Anteil des 
f-Uberganges zum 95 keV-Niveau berechnen. 

Der benutzte Anthracen-Spaltkristall hatte einen Durchmesser von 
3,5 mm und eine Hohe von 8mm. Der Kristall war durch einen Licht- 
leiter aus Plexiglas mit einem Photomultiplier verbunden und wurde in 
einen fiir diese Messungen geeigneteren Na J-Kristall mit einem Loch 
von 6mm Durchmesser gesteckt, in dem die y-Quanten nachgewiesen 
wurden. Somit war auch fiir den Nachweis der y-Quanten fast eine 42- 
Geometrie gegeben. Die Zahl der durch das Loch im Na J-Kristall zur 
Koinzidenz verlorengehenden y-Quanten wurde bei der Auswertung 
beriicksichtigt, ebenso der — allerdings auch nur geringe — Anteil der 
im Anthracen und in einem Al-Absorber zwischen Anthracen- und Na J- 
Kristall absorbierte Teil der Strahlung. Der Al-Absorber wurde ange- 
bracht, um sicher zu sein, daB auch f-Teilchen hoher Energie den Na J- 
Kristall nicht erreichen und dort Impulse erzeugen kénnen. 

Mit dem gemessenen Wert von a, =2,9 fiir den A-Konversions- 
koeffizienten!, der vom theoretischen nach Rose" nicht wesentlich 
abweicht, und einem K/L-Verhaltnis von 7,7* (theoretisch 7,5) ergab 
sich fiir den Anteil des B,-Uberganges am gesamten f-Zerfall des Dy’® 
der Wert (16 +3) %. 

Die benutzte Methode zur Bestimmung des Verzweigungsverhalt- 
nisses wurde auf ihre Genauigkeit durch die Messung des sehr gut be- 
kannten Verzweigungsverhaltnisses des Tm1”-6-Zerfalles gepriift. Die 
dort auftretenden f- und y-Energien sind von derselben GroBenordnung 


10 SrRIBEL, TH.: Z. Naturforsch. 10a, 894 (1955). 
1 Rose, M.E.: Internal Conversion Coefficients. Amsterdam 1958. 
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wie beim Dy!%-Zerfall. Zudem sind die benotigten Werte fiir die Kon- 
versionskoeffizienten des interessierenden y-Uberganges genau genug 
bekannt!2. Das Ergebnis stimmte beim Tm gut mit den bisher bekannten 
Werten iiberein. 

Die Werte fiir die relativen Intensitatem der anderen f-Partialspek- 
tren By, Bz, By und B; im Verhaltnis zu 6, wurden aus den Intensitats- 
verhaltnissen des y-Spektrums (Tabelle) unter Zugrundelegung des in 
Fig. 6 dargestellten Zerfallsschemas berechnet. Damit ergaben sich 
dann fiir die Anteile aller B-Partialspektren am Zerfall des Dy’® folgende 
Werte: By=80%, B,=16%, B,=0,6%, Bs=0,7%, By=0,7% und 
Ba = 2 76. 

Dy Ho 


7/27 23h 


Ep = 0305 MeV 
bs ees 


O95 


Fy =7MeV 
Be 06 % 
Ey =1215 MeV 
B, 76 % 


£p = 7,305 MeV 
4 60 To 


Fig. 6. Zerfallsschema von Dy!® nach Zusammenfassung der bisherigen und der hier vorliegenden Messungen 


Diskussion 


Aus dem Schalenmodell der Atomkerne folgt fiir Spin und Paritat des 
Grundzustandes von Dy?!® 7/2-, fiir den Grundzustand des Hol® 7/2*. 
Beim 95 keV-y-Ubergang handelt es sich um einen M 1-Ubergang?, 
d.h. Spinanderung AJ =1 ohne Paritaétswechsel. Danach kommen fiir 
Spin und Paritaét des ersten angeregten Niveaus (95 keV) des Ho!®- 
Kerns 5/2* oder 9/2* in Frage. Aus Versuchen mit Coulomb-Anregung 
ist aber bekannt, daB das Grundniveau und das 95 keV-Niveau des Hol 
Rotationsniveaus sind!8, Der Spin des ersten angeregten Niveaus betragt 
danach Ig-+-1 (Jg = Spin des Grundniveaus) und ergibt sich somit 
zu 9/2. Der B,-Ubergang vom Grundniveau des Dy zum ersten angeregten 
Niveau des Ho miiBte danach mit Spinainderung A7 =1 und Paritats- 
wechsel verbunden sein (einfach verbotener Ubergang). Der geradlinige 


#2 GranaM, R.L., J.L. WoLrson u. R.E. Bett: Canad. J. Phys. 30, 459 (1952). 
8 TemMER, G.M., u. N.P. HeypEenNBuRG: Phys. Rev. 94, 1399 (1954). 
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Verlaut des in Fig. 4 dargestellten Fermi-Diagramms fiir dieses B,-Spek- 
trum steht damit nicht in Widerspruch. 

Das Verzweigungsverhaltnis der beiden B-Uberginge zu den Rota- 
tionsniveaus laBt sich berechnen!*. Danach erhalt man als theoretischen 
Wert fiir den Anteil des 8,-Uberganges zum 95 keV-Niveau am gesamten 
B-Zerfall 19%. Der gemessene Wert von (16 +3)% stimmt damit gut 
iiberein. 

Die Zusammenfassung der bisherigen und der vorliegenden Messungen 
tiber den Zerfall des Dy!® zeigt das in Fig. 6 dargestellte Zerfallsschema. 

Die Research Corporation, N.Y., die Deutsche Forschungsgemeinschaft und das 


Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft stellten fiir die 
Arbeit Mittel zur Verftigung. 


14 AraGca, G., K. ALDER, A. BoHR u. B.R. MoTTELson: Dan. Mat.-Fys. Medd. 
29, No. 9 (1955). 
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Erhaltungssatze fiir die Wirkung 
in elektromagnetischen 
und gravischen Strahlungsfeldern 
Von 
JURGEN EHLERS und RAINER K. SACHS 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 22. April 1959) 


Two generally covariant integral conservation laws concerning electromagnetic 
null fields and vacuum gravitational fields of type Il with vanishing Riemann- 
eigenvalue respectively are proved. The conserved quantities both have the di- 
mensions of action. The electromagnetic law shows that with respect to the pro- 
pagation of energy a null field may be represented by a stream of photons. The 
gravitational conservation theorem is in many respects similar to the electro- 
magnetic one; it admits to calculate the change of intensity along a gravitational ray. 


Einleitung 


Wir beweisen im Rahmen der allgemeinen Relativitatstheorie zwei 
allgemein-kovariante integrale Erhaltungssatze, einen fiir elektro- 
magnetische Nullfelder und einen analogen fiir Vakuum-Gravitations- 
felder vom TypII mit verschwindendem Riemann-Eigenwert. Die 
beiden Feldtypen verhalten sich algebraisch und analytisch sehr ahnlich. 
Wir wollen versuchen, die gemeinsamen Eigenschaften im einzelnen zu 
klaren, bevor wir den formal und begrifflich schwierigeren Fall des 
Gravitationsfeldes betrachten. 


I. Elektromagnetische Nullfelder 

Fiir elektromagnetische Nullfelder, die ausfiihrlich in 1, Kap. IX, 
behandelt werden, gibt es verschiedene aquivalente Definitionen. Wir 
geben vier davon an. 

Ein elektromagnetisches Vakuumfeld mit dem Feldstarkentensor F, , 
und dem Energietensor 7), heiBt ein Nullfeld, wenn eine der folgenden 
Aussagen richtig ist: 

a) F,, hat dieselbe algebraische Struktur wie der Sprungtensor AF, , 
an einer Unstetigkeits-Hyperflache (Wellenfront) eines Maxwell-Feldes?, 

1 SyNGE, J.L.: Relativity: The Special Theory. Amsterdam 1956. 

2 Wir legen dabei fiir die Raum-Zeit-Mannigfaltigkeit, deren Metrik und fiir 


den Feldstarkentensor die in LicHNEROWIcz, A., Theories relativistes de la gravi- 


tation et de l’electromagnetisme, Paris 1955 formulierten Stetigkeitsannahmen zu- 
erunde. 
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d.h. es gibt einen Vektor k, mit 
Fuvky=0, Ek? = 08. (1) 


b) Fir einen (und damit fiir alle) Beobachter haben die Feldstarken & 
und § den gleichen Betrag und stehen aufeinander senkrecht: 


Pg An se ie eck (2) 


a 


c) Der Energietensor hat die gleiche Form wie der eines inkoharenten 
Teilchenstromes, ndmlich 
Lg = wh, ke. (3) 


a 


d) Fir einen (und damit fiir alle) Beobachter mit der Vierergeschwin- 
digkeit u* ist die Energiedichte T,, u* u> des Feldes gleich der Energie- 
stromdichte, d.h. gleich dem Betrag des Poynting-Vektors 


bs oe (Bas = Uq Us) hea Se (4) 


Mathematisch am einfachsten ist die Definition b. Die physikalische 
Bedeutung der Nullfelder geht wohl am deutlichsten aus c und d hervor, 
wonach die Nullfelder unter allen Feldern dadurch ausgezeichnet sind, 
daB in ihnen die ganze Energie mit Lichtgeschwindigkeit lokal in einer 
Richtung strémt. Es handelt sich also um reine Strahlungsfelder, die 
sich sozusagen vollstandig von der Quelle gelést haben. Die Definitiona 
besagt, daB diese Felder durch die Existenz von Strahlen (mathematisch: 
Bicharakteristiken, s. z.B.” und 3) gekennzeichnet sind. 

Es sei ein Nullfeld gegeben. Dann sind durch k* dort, wo 7,0 
ist, lichtartige Geodatische bestimmt °, die Strahlen des Feldes. Das 


folgt aus 
i hg a 0, Ehpevct aN (4) 


Wir kénnen und wollen &* und y in (3) so wahlen, daB k* langs der Strah- 
len ,,konstant‘‘ im Sinne der Parallelverschiebung von LeEvi-Civita® 
ist, also 

i, HP =0 (5) 
gilt. 

Wir nehmen an, daB in dem ganzen Raum-Zeit-Bereich, den wir 
betrachten — also auch dort, wo T7,, =O ist — w und k* so gewahlt werden 
konnen, daB (3) und (5) gelten und k*=+0 ist, so daB das Strahlenfeld 
dieses Gebiet schlicht iiberdeckt. m ist dann nicht negativ und ver- 


3 Fiir eine Ableitung dieser Sprungbedingungen siehe z.B. K. STELLMACHER: 
Math. Ann. 115, 740 (1938). 
4 Die kovariante Zerlegung eines Energietensors in Anteile beziiglich eines Be- 
obachters findet man z.B. in C. Eckart: Phys. Rev. 58, 919 (1940). 
5 Martot, L.: C. R. Acad. Sci., Paris 238, 2055 (1954). 
6 Siehe z.B. H. WreyL: Raum, Zeit, Materie, 5. Aufl. Berlin 1923. §12, §15. 
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schwindet genau da, wo F,, verschwindet. « und * sind bis auf Trans- 
formationen 


pies A a SSA (6) 
festgelegt, wobei A ein Skalar mit 
is Ags (7) 


ist. Die Nebenbedingung (5) fiir das Vektorfeld k* kann wegen dessen 
Lichtartigkeit auch durch die Gleichung 


Rta,b] Re — O (8) 


ausgedriickt werden, und diese Beziehung kann wegen des Stokesschen 
Satzes? in einen Erhaltungssatz umgeformt werden: 

Satz. Fiir jeden aus Strahlen bestehenden Streifen (s. Fig. 1), jedes 
, Signal‘, ist das tiber einen (eindimensionalen) orientierten Querschnitt * 


C 
Strahlen 
ax? A 
, 
Fig. 1. Strahlenstreifen 
C des Streifens erstreckte invariante Integral 
N =f k,ax* (9) 
G 


ber gegebenem k* eine Konstante des Streifens, d.h. unabhangig vom 
Ouerschnitt C. 

Wenn ein Signal einen Beobachter mit der Vierergeschwindigkeit ua 
iiberstreicht, ist fiir den dadurch gegebenen Querschnitt C dx* =u* dt, 


also ‘seers 
Ne tke age (10) 


wo t die ,,Empfangsdauer‘‘ und k,u* der Mittelwert von k,u* langs C 
ist. Gehért das Signal einer im kleinen nadherungsweise ebenen mono- 
chromatischen Welle an, so wird man (10) fiir ein Signal betrachten, 
das von zwei aufeinander folgenden Strahlen der Intensitat 0 (s. unten) 
begrenzt wird; 1/27 ist dann die Frequenz beziiglich des Beobachters u?, 
u,k* kann praktisch durch k,w* in irgendeinem Ereignis von C ersetzt 
werden. Der Erhaltungssatz sagt dann aus, daB sich die Frequenz des 


* Das heiBt fiir das Linienelement dx* von C soll k,dx*<0 sein. 
7 Siehe z.B. P. JoRDAN: Schwerkraft und Weltall, 2. Aufl., S. 26. Braunschweig 
1955. 
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Signals proportional zu dem Skalarprodukt k,u* langs eines seiner Strah- 
len andert*. 


Aus (3), (4) und (5) folgt der differentielle Erhaltungssatz 


(V— geek’), =0 (11) 
bzw. die Fortpflanzungsgleichung 
Fe Bh hh ing a O (12) 


u, T,, und F,, verschwinden deshalb in allen Ereignissen oder in keinem 
Ereignis eines Strahls. 
Aus (11) folgt wie tiblich (GauBscher Satz) der integrale Evhaltungs- 


satz: Fiir jedes Strahlenbiindel — darunter verstehen wir eine drei- 
dimensionale Strahlenschar — ist das iiber einen orientierten Quer- 
schnitt S des Biindels** erstreckte invariante Integral 

I=fpkdS, (13) 


= 
eine Konstante des Biindels, d.h. unabhangig vom Querschnitt S, wenn 
ound k* fest gewahlt sind. 

Wenn das Biindel einen ,,ausgedehnten Beobachter“ (ein Biindel 
zeitartiger Kurven, ein u*-Feld) iiberstreicht und S ein raumlicher 
, Abdruck“ ist, den das Biindel im Raum des Beobachters hinterlaBt, 
ist (mit dS = Volumelement des Beobachters) dS, =dS u,, also 


I =(k,w)“E, (14) 


wobei E = f T,, u*u’ dS die Energie des Biindels beziiglich des Beob- 
achters und ™ ein mit dem Gewicht T,, u*u’ gebildeter Mittelwert 
mper 3S ist. 

Wir sehen, daB keine der beiden Erhaltungsgr6Ben (10), (14) fir 
sich allein eine einfache physikalische Bedeutung hat; insbesondere 
andern sich beide bei ,,; Umnormierungen“ (6), (7) in uniibersichtlicher 
Weise. Zugleich zeigt aber der Vergleich von (10) und (14), daB man 
durch deren Multiplikation einen Ausdruck bekommt, der eine ein- 
fache Bedeutung hat, wenn nur die k,u*-Mittelwerte (zumindest in guter 
Naherung) einander gleich sind. Es gilt namlich offenbar der 

Satz. Gegeben sei ein Strahlenbiindel, das einen Strahlenstreifen 
enthalt. Zwei Beobachter mdgen je die Dauer 7 des Strahlenstreifens 
(Signals) und die Energie E des Biindels messen. Dann stimmen die 

* Wir haben hier in praziser und etwas modifizierter Form die bekaunte Uber- 
legung wiederholt, die man bei der Ableitung der Rotverschiebung anzustellen 
pflegt, um ihre Ahnlichkeit mit dem folgenden Erhaltungssatz hervortreten zu 


lassen. ‘ifar 
*x Der Vektor dS, des Hyperflachenelementes von S soll so orientiert sein, 
daB k*dS, <0 ist. 


Sieh 
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fiir beide Beobachter gebildeten ,,Wirkungen‘‘ tE£ tberein, wenn bei 
mindestens einer ,,Normierung‘‘ von k* die oben definierten Mittelwerte 
von k*u, fiir jeden der zwei Beobachter miteinander tibereinstimmen ; 
also insbesondere dann, wenn das Strahlenbiindel so klein ist, daB k*u, 
in jedem der zwei Beobachtungsbereiche nicht merklich variiert. 

Damit ist unter sinnvoll scheinenden Voraussetzungen bewiesen, daB 
fiir Wellenpakete in Nullfeldern die Wirkung Et invariant und zeitlich 
konstant ist, womit nachgewiesen ist, daB die Benutzung des Begriffs 
,,Photon‘ bei Diskussion der Lichtausbreitung im Rahmen der Einstein- 
Maxwell-Theorie erlaubt ist. 

Wir betonen, daB die GréBe tE nicht vom Strahlenbiindel allein, 
sondern von Biindel und Streifen zusammen abhangt. Um einem belie- 
bigen Biindel eine Wirkung zuzuordnen, mu8 man es in hinreichend 
kleine Teilbiindel zerlegen und in diesen je einen Streifen wahlen. Diese 
Komplikation scheint unvermeidlich zu sein, wenn das Nullfeld nicht 
spezielle Eigenschaften hat®. 

Zerlegen wir die Energie in Intensitat x Flache x Zeit, so ergibt sich 
aus unserem Erhaltungssatz, daB das Produkt aus Intensitat und Flache 
(quer zu den Strahlen) micht (wie in der unrelativistischen Optik ftir 
relativ zueinander ruhende Beobachter) konstant ist langs des Biindels, 
sondern sich umgekehrt proportional zum Quadrat der Beobachtungs- 
dauer andert entsprechend Doppler- und Verdiinnungseffekt. Dieses 
Ausbreitungsgesetz mu8 bei der Untersuchung von Entfernungsmes- 
sungen mittels Lichtintensitaten beriicksichtigt werden ®. 


II. Gravische Nullfelder 
Wir nennen ein metrisches Feld g,,;, das der Vakuumfeldgleichung 
R,; = 0) (1 5) 
gentigt, ein Nullfeld, wenn eine der folgenden zwei Bedingungen erfiillt ist : 
a) Raycq hat dieselbe algebraische Struktur wie der Sprungtensor 
AR,»5-q an einer Unstetigkeits-Hyperflache eines Vakuumfeldes, d.h. es 
gibt einen Vektor k, mit 

1 eee =0S Rasaka = 01. (16) 

b) Fir den Kriimmungstensor gilt 
Rayig Rea =0S Ry i; Reany =0- (17) 


* Vel. dazu Abschnitt IIT und E. Scarépincer: Expanding Universes. Cam- 
bridge 1956. 

* Zur Entfernungsmessung siehe E. NewMAN u. J.N. GotpBEeRG: The Measure- 
ment of Distance in General Relativity. (Preprint, Aeronautical Research Labora- 
tory, Wright — Patterson Air Force Base, Ohio) 1959. 

0 Siehe z.B. A. TRaAuTMAN: Lectures on General Relativity (Preprint, King’s 
College, London); London 1958 oder die oben zitierte Arbeit von STELLMACHER. 
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DaB diese Definitionen wirklich gleichwertig sind, ergibt sich so: Die 
Eigenschaft a ist, wenn R,,.g==0 hinzugenommen wird, kennzeichnend 
fir Typ Il mit Eigenwert 0 im Sinne der Petrov-Klassifikation der 
Vakuumfelder™. Andererseits ist aber auch b fiir diesen Typ kenn- 
zeichnend, wie man mittels der Normalformen des Riemann-Tensors 
(s. #4 oder #*) nachrechnen kann*. 

Diese Definitionen sind offenbar den Definitionen a und b im ersten 
Abschnitt analog. Man kann wie oben Strahlen definieren; diese sind 
wieder lichtartige Geodatische™!8, und wir nehmen wieder die Nor- 
mierung (5) vor, so daB der mit (9) verbundene Erhaltungssatz gilt. 

Wir wollen zeigen, wie man eine zu (I. c) analoge Kennzeichnung der 
Gravitationsnullfelder und einen Erhaltungssatz gewinnen kann. 


Wir gehen von der Formel 
i* = R%;,,u' w y* (18) 
fiir die Relativbeschleunigung eines Probekérpers gegen einen anderen 


benachbarten mit der Vierergeschwindigkeit u* aus!” und sehen, daB 
der symmetrische Tensor 


Erb — RAidi yu, RA iogae ihe ==.) (19) 


fiir ein Gravitationsfeld eine ahnliche Bedeutung hat wie der Vektor 
E* =F*°y,, der die absolute Beschleunigung bestimmt, fiir ein elektro- 
magnetisches Feld. 

Fiir ein Nullfeld folgt aus der zweiten Gl. (16), daB der Riemann- 
Tensor mittels (19) die Darstellung 


Ravea = — 4 (RU)? he En poke (20) 
gestattet in Analogie zu der Darstellung 
Fy = 2 (hy!) Ba Eny (21) 


eines elektromagnetischen Nullfeldes. Bei einem Nullfeld ist auBerdem 


nach (16) und (19) 
E,,k® =0. (22) 


Aus diesen Hilfsformeln ergibt sich weiter 


R eee = (u, k*)-4 Ep, le ihe, Ry R Ra. (23) 


aibj 
* Ebenso kann man feststellen, daB R,y;; R.ai+ 0, Rayij RY! Rerca = 0 fiir 

Typ III charakteristisch sind. 

4 Kunpt, W.: Diss. Univ. Hamburg, Hamburg 1959. 

12 Prrant, F.A.E.: Phys. Rev. 105, 1089 (1957). 

13 LicHNEROWICcz, A.: C. R. Acad. Sci., Paris 246, 893 (1958). 
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Wenn umgekehrt fiir den Riemann-Tensor eines Vakuumfeldes eine 
Gleichung 


R R,' 71 =vk, k, Re: ka (24) 


aibj 


mit einem Skalar vy und einem Vektor &, gilt, folgt aus der zyklischen 
Symmetrie des Riemann-Tensors zunachst &,; apie =0 und dann 
unter nochmaliger Verwendung der zyklischen Symmetrie (17). Damit 
haben wir als dritte Kennzeichnung eines Nullfeldes gefunden: 

c) Ein Vakuumfeld ist genau dann ein Nullfeld, wenn eine Darstellung 
(24) besteht. 

Die GréBe y aus (24) ist, wie der Vergleich mit (23) zeigt, nicht negativ; 
denn E,, ist wegen E,,«' =0 ein beziiglich wu!’ raéumlicher Tensor. » ver- 
schwindet genau dann, wenn £,,=0 ist, also nach (20) genau dann, 
wenn der Riemann-Tensor gleich Null ist. 

AuBer der algebraischen Analogie zwischen (24) und (3) besteht 
aber auch die (4) entsprechende Divergenzrelation 


(RVR Sa) 40) (25) 


die aus der Bianchi-Identitat, (17) und den Symmetrieeigenschaften des 
Riemann-Tensors folgt. 

Aus (25), (24) und (5) ist abzulesen, daB auch die (141) und (12) 
entsprechenden Beziehungen 


(Ver *),.=0, Hy, tre, =0 (26) 

bestehen, so daB die A*-Linien die Strahleneigenschaft haben wie im 

elektromagnetischen Fall. Ebenso gilt der (13) entsprechende Erhaltungs- 
satz fiir die GréBe : ? 

h=e Baise (27) 


S 


Wegen der Bedeutung von F£,; kann man den Skalar V =E,,E*! 
als ein MaB fiir die Starke des Gravitationsfeldes beziiglich des Beob- 
achters w* betrachten entsprechend der Energiedichte T,,u*u! = E, EF‘. 
Die ErhaltungsgréBe (27) kann dann entsprechend (14) 


ed 


J=(kuty* {Vas (28) 


geschrieben werden, und unter den oben beschriebenen Voraussetzungen 
erhalten wir aus (28) und (10), daB die GréBe 


MJ =2fVaS, (20) , 
SY 


die in natiirlichen relativistischen Einheiten* wieder die Dimension 
einer Wirkung hat, fiir Gravitations-Wellenbiindel (nahezu) konstant 


* Das heiBt c= 4) f==4/ San 
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ist. Daraus ist abzulesen, daB im Unterschied zum elektromagnetischen 
Fall das ,,Intensitatsintegral‘‘ (Flachenintegral von V) sich proportional 
zur vierten Potenz der ,,Frequenz‘‘ andert. 

Der Hauptunterschied zwischen dem Verstdndnis elektromagneti- 
scher und gravischer Strahlung ist, daB bis jetzt im zweiten Fall Emis- 
sions- und Absorptionsvorgang nicht bekannt sind. Es muB deshalb 
offen gelassen werden, welche Beziehungen zwischen Veranderungen 
der GréBe V und denjenigen GréBen bestehen, die den inneren und 
duBeren Zustand der materiellen Kérper, die mit dem Feld wechselwirken, 
beschreiben. 

Dazu, daB die in den Abschnitten I und II konstruierten Erhaltungs- 
groBen die Dimension einer Wirkung haben, méchten wir noch bemerken: 
In der speziellen Relativitatstheorie nehmen die Integral-Erhaltungs- 
satze fiir Energie und Impuls bei Benutzung beliebiger Koordinaten 
die Form §T%E dS, <0 

s 

an, worin S eine geschlossene Hyperflache und £ einer der zehn erzeu- 
genden Vektoren der infinitesimalen Lorentz-Transformationen ist. 
Auch diese Erhaltungsgr6Ben haben die Dimensionen einer Wirkung, 
wenn wir den Killing-Vektoren dieselbe Dimension geben wie den 
Koordinatendifferenzen. Entsprechendes gilt fiir diejenigen Erhaltungs- 
satze in der allgemeinen Relativitatstheorie, die aus der Existenz lokaler 
Isometriegruppen folgen; man vergleiche dazu !° und }*. 


III. Sonderfalle 
Aus der Ricci-Identitat 
Ra: [bc] = Se Kage (30) 

folgt, daB man die Definition (II,a) auch so aussprechen kann: 

a’) Ein Nullfeld ist durch die Existenz eines Vektorfeldes k* mit 
yertauschbaren zweiten kovarianten Ableitungen charakterisiert. 

Die Bedingung ’,.,,.)=0 ist sicher erfiillt, wenn k* ein konstanter 
Vektor, d.h. k,., =0 ist; also ist jede Vakuumlésung, die ein konstantes 
—Vektorfeld enthalt, ein Nullfeld. Die Konstanz von k* ist gleichwertig 
‘damit, daB k, wirbelfrei (A;_, 5; =0) und ein Killing-Vektor (A;,4.,)=0) 
jist. Es ist leicht zu sehen, daB g,, genau dann ein solches Vektorfeld 
galaBt, wenn in passenden Koordinaten die Fundamentalform die 


' Gestalt v9) (dz? — d&) — do? (31) 


-annimmt, wobei do? eine positiv definite quadratische Differentialform 
iin zwei Variablen 7, ¢ ist, deren Koeffizienten noch von t—é als Para- 
meter abhangen. 


14 BERGMANN, P.G.: Phys. Rev. 112, 287 (1958). 
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Die bis jetzt explizit bekannten Nullfelder gehdren alle der Robinson- 
schen Klasse!* an; Roprnsons Linienelement hat die Form (31), und zwar 
hangen sogar alle g,, darin nur von t—& ab, so daB die Metrik eine 
dreiparametrige Abelsche Bewegungsgruppe gestattet. 

Bei Feldern mit konstantem k* vereinfachen sich die von uns be- 
trachteten Erhaltungssdtze insofern, als k* durch die Eigenschaft 
ky.» =0 nicht nur bis auf die Transformationen (6), (7), sondern sogar 
bis auf einen konstanten Faktor festgelegt ist, so daB die GréBe » in 
(24) bis auf einen Zahlenfaktor ein durch das Feld bestimmter Skalar ist. 

Eine ahnliche Normierung ist méglich, wenn jeder Strahl eine ein- 
zelne Linie schneidet, was naherungsweise fiir das elektromagnetische 
Strahlungsfeld einer Punktquelle zutrifft. Sei u* der Einheitsvektor 
tangential zu der Weltlinie der Quelle; dann bestimmen die Bedingungen 
u%,k® =0 und u,k*=—1 die Felder u’*, k* und uw (bzw. v) eindeutig in 
einem vierdimensionalen Bereich. 

Wenn k* hyperflaéchennormal ist, kann &* durch die Bedingung 
Rta,4)=0 bis auf Transformationen (6) mit A 4, =0 festgelegt werden. 
Dann gelten weitere Fortpflanzungsgleichungen, wie z.B. Pe? Roce +x 
Peeks. =0 bzw. Pied ki +} R°°°4 ki, =0, aus denen abzulesen ist: Bei 
Pho them Vere icliak (d.h. feo 5) =O und k*,=0) werden F* 
bzw. R*°°4 langs der Strahlen iibertragen. Dies gilt also insbesondere 
fiir die Robinsonschen Gravitationswellen. 

Die Verfasser danken Herrn Professor P. JORDAN, aus dessen Hamburger 
Seminar fiir allgemeine Relativitatstheorie diese Arbeit hervorgegangen ist, fur 
vielfaltige Anregung und Foérderung. Ausgedehnte fruchtbare Diskussionen mit 
Herrn E. ScHUcKING waren fiir diese Arbeit von wesentlichem Wert. Die Arbeit 
des einen Verfassers (E.) ist unterstiitzt worden durch die Akademie der Wissen- | 


schaften und der Literatur (Mainz). Der Hamburger Aufenthalt des anderen Ver- 
fassers (S.) ist erméglicht durch eine Siftung von Herrn Dr. FRIEDRICH FLICK. 


1 Bonp1, H.: Nature, Lond. 179, 1072 (1957). 
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The spectrum of Tellurium monoxide as excited in a heavy current arc run by a 
2000 volt D.C. generator was studied in the visible and ultraviolet regions. Photo- 
graphs of the spectrum revealed many new bands in the region 4 6200 to A 3300, 
which are clearly degraded to longer wavelengths. Some of the bands in the region 
4 3800 to A 3300 were identified with those of the system in the region A 3800 to 
4 3060 (here designated as system, B — X) observed and analysed by CHoonG SHIN 
Piaw. The analysis of the B — X system was extended to include some of the new 
bands upto 44500. In addition to those assigned to B — X system, a number of 
new bands in the region 4 5000 to / 3500 constitute another system designated as 
A —X system. The analysis of this system has led to the following quantum for- 
mula for the band heads. 


v = 27835 + 408 (v’ + 1/2) — 4-0 (v’ + 1/2)? 
790M be 2) Soo te iQ). 


The lower state of the two systems is common and is identified as the ground state 
of the TeO molecule. 


Bands in the region 46200 to 5000 were analysed as belonging to another brief 
system. This system appears to arise from a transition between two escited states 


of the TeO molecule. 


The nature and properties of electronic terms responsible for the observed electronic 
states of the TeO molecule were discussed along with those of the related mole- 
cules O,, SO, and SeO from considerations of electron configurations. 


Introduction 


As compared to the homonuclear molecule O,, existing knowledge 
on the band spectra of the homologous SO, SeO and TeO molecules is 
rather very meagre. The emission spectrum of SO as studied by Mar- 
TIN! consists of bands in the region A 4000 to A 2400 analysed into a 
single system arising from an electronic transition 92” —*2L™. These 
bands are analogous to the well known Schumann Runge bands of Oj. 
In the case of SeO, the emission bands in the region 43950 to A 3100 


1 MartTIN, E.V.: Phys. Rev. 41, 167 (1932). 
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first recorded by AsuNpDI etal.? and later by CHooNG SHIN Praw® 
were analysed as belonging to two different overlapping systems. The 
only work on TeO molecule appears to be that of CHoonc Surin Piaw® 
who reported two systems in absorption in the region / 3900 to 4 2770. 
The main system in the region A 3900 to 3070, part of which was also 
recorded in emission was considered as an analogous one to Schumann 
Runge system of Og. 

In the course of reinvestigations on the spectra of these monoxides, 
a very extensive spectrum of TeO molecule was newly obtained in 
emission. This paper describes the details of the results obtained on 
the emission spectrum of this molecule. 


Experimental Technique 


In the present work the emission spectrum of TeO molecule was 
excited in a high tension D.C. arc in air, run by a 2000 V generator 
capable of delivering a maximum current of 1 ampere. The spectrum 
was excited by striking an arc between two specpure tellurium rods 
supplied by JoHNSoN and MaTHey, London and also in an arc struck 
between two Zinc rods fed with pure tellurium metal powder, a Merck 
sample. In both cases, the arc struck between the two electrodes at 
a minimum current of 0:2 amps. gave rise to an intense bluish white 
discharge. As the arc gap was increased, the discharge developed into a 
flame, whose intensity was further raised by increasing the current. The 
arcs were excited at different currents in the range between 0-2 to 0-8amps. 

The intense flame accompaning the arc was condensed on the slit 
of the spectrograph employed. In the visible region 4 6500 to A 3900 
spectra were photographed on Ilford Special rapid panchromatic plates 
employing Fuess having a dispersion of 17 A/mm. at A 4200, and two 
prism Hilger glass Littrow having a dispersion of 7 A/mm. at A 4000. 
In the ultraviolet region A 4500 to 4 2300 Hilger Medium Quartz E 484 
type and Quartz littrow of E, type spectrographs were employed using 
Ilford Special Rapid plates. Exposures of 5 minutes duration on the 
Littrow instruments and of two minutes duration on the other instru- 
ments were found adequate. 

The spectra obtained in both ways described above were found to 
be exactly identical except for a few Zinc lines in the spectra excited 
in the Zine arc. Measurements of band heads taken on a number of 
high and low dispersion plates were found to agree with in 2cm 7. 
The band head data in the region 4 6200 to A 3380 measured on the high 
dispersion plates was presented in Table 1. 

2 AsunDI, R.K., M. JAN-Kuan and R. SAMUEL: Proc. Roy. Sec. Lond. 157, 
28 (1936). 

3 CHOONG SHIN Praw: Ann. Phys. 10, 173 (1938). 


New Emission Spectrum of the TeO Molecule 509 


Table 1 
_—_—__—" COOL 
W hes ae in air Neral | Intensity W shag es in air ES ea sites | Intensity 

6203-0 | 16117 3 4194:3 23835 2 
6094°1 16405 D 4184-6 23890 1 
6006-9 16643 3 4135:8 2472) 9 
59248 16873 5 4130°9 24201 2 
5908-6 16920 3 4125-1 24235 K eee 
58183 AVIS 2 1 4075-4 24531 8 
5746-2 | 17398 4 4069-6 24565 5 
S73 7a 17425 2 4059-6 24 626 6 
5668-2 | 17637 3 4009-9 24931 7 
5503°8 18164 4 4006:5 24952 3 
5430°8 | 18408 1 4002:9 24975 6 
5350-4 18685 3 3995°6 25020 D 
5280-1 18934 3 3951°9 25297 6 
5139-2 19454 2 3948-0 25322 4 
Sd Ae, 19535 2 3940-4 25371 5 
5035:2 19855 3 3934°2 25411 3 
5022-7 19904 2) 3890:6 25696 4 
5006-1 19970 2 3879:0 25773 5 
4974-9 20085 5 3834-7 26070 3 
4940°8 20 234 4 3831°9 26089 3 
4862°5 | 20 560 4 3819°8 26172 4 
4852°4 20603 1 3776°9 26469 3 
4801°7 | 20820 4 3767°9 26 532 3 
4784:3 20896 3 3723°2 26851 | 2 
4774-2 | 20940 3 3718:7 26 883 3 
4710°7 24222 6 3710°8 26941 4 
4698°5 | 21277 5 3668°5 27251 D 
4639-9 21546 if 3664°5 27281 1 
4625-1 | 21615 4 3661°7 27 302 5 
4616-1 21657 3 3616°9 27649 1 
4555°5 | 21945 7 3607-0 27716 4 
4544-4 21999 + 3560°8 28076 5} 
4527-1 22083 2 3516-4 28430 2 
4487-4 22278 9 3508-0 28498 2 
4475:2 22339 S 3464-0 28 860 2 
4459-6 22414 4 3422:3 29212 1 
4407-6 22682 8 3382:9 29552 1 
4382°6 22811 3 3371°9 | 29649 1 
4342°8 23020 10 3345-6 29881 1 
4324-9 | 23115 1 3332'2 30002 1 
4318-2 23151 2 3310-5 30197 1 
4268-2 23422 9 32947 30 343 1 
4257-7 | ~~ 23480 1 3259-1 | 30674 0 
4247°5 23537 2 32263 | = 30987 p 
4205-1 | 23774 10 | 


Description of the Spectrum 


The emission spectrum of TeO excited in the two different experi- 
ments, revealed the same bands, about 80 in number, extending in the 
region 4 6200 to A 3380. All these bands were clearly defined and were 
degraded towards longer wavelengths. Fig. 4 is an overall view of the 
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ig. 1. Emission spectrum of TeO excited in high tension D.C. 


Generator arc. 


spectrum in the region 44800 to 4 3300 
recorded on HitGer’s Medium Quartz 
spectrograph. The high dispersion Littrow 
spectrograms reproduced in Fig. 2 clearly 
reveal characteristic partially resolved 
rotational structure of the bands attri- 
butable to a diatomic metalic oxide. 
Further, a close agreement of the meas- 
urements of band heads with those 
reported by CHOONG SHIN PIAW in the 
region £3900 to A 3300, also supports 
the view, that the emitter is diatomic 
TeO molecule. There is also a general 
fall in intensity of the spectrum im the 
region 44800 to 45000, suggesting the 
probability that the bands in the region 
aboveA 5000 might belong to another 
system. 


Vibrational Analysis 


As was mentioned earler, two dis- 
crete band systems of TeQ molecule in 
the regions £3060 to A 2770 and &£ 3880 
to 43070 were so far observed and analysed. 
These two systems were designated here 
as C—X and B—X. As these were 
obtained also in absorption, their lower 
states were identified as the normal state 
of TeO molecule. System C— NX is very brief 
consisting only seven bands classified into 
a single progression given by the formula 


c 
ie 


Analysis of system B—N. The other 
system of TeO, B—X in the region 
A 3880 to 43070 was obtained by CHOONG 
SHIN PIAW both in emission and in 
absorption. In emission, the bands were 
observed in the region £3880 to 4 3190 
while in absorption the bands were 
observed in the ultraviolet down to 
43070. The following vibrational formula 


44 
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Tabie 2. Vibrational 
o” - 0) 1 2 3 4 | 
| | 
0 28498 27716 26941 26172 
782 his 769 761 
362 360 361 360 
{ 28 860 28076 27302 26 532 
784 774 770 759 
352 351 
D 30002 29212 28430 | 26883 
790 782 
341 340 
= | 2 = eo = 
3 30 343 29 552 
791 
334 329 
4 | 30674 | 29881 ; d 
793. | 
313 (je 36 
5 | 30987 30197 
790 
Table 3. Vibrational 
v*| * ; 7 y 5 ; 
in > J 2 3 4 5 6 
@) 26851 26070 25297 24531 23774 23020 
| 781 rw 766 757 754 742 
400 400 399 400 398 308 402 —| 
1 27251 26469 25696 24931 24172 23422 
782 773 765 759 750 740 
392 389 393 391 35 1s oo 
2 |28430 27 640 26089 25322 24565 a. 
790) 767 757 | 
Bes |-387 | 
3 27281 [24952 24201 
749 
380 d a: Tea 
4 | 
| = = | 
369 | | 
| 
5 790 782! 773 766 758 752 744). 
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scheme for system (B— X) 
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a ee Ra tS ETSI RY 


5 6 7 8 9 10 
ae a a eee a OE ee 
25411* | 
362 | 
25773 25020* 23 537* 22811* 22083* 
1psys) 726 728 
351 | 353 340 331 
25371* | 24 626* 23 890* 23151* 22.414* 
745 736 739 DOW: 
| 349 345 320 
24975* 24235* 23480* 
| 740 
| 
| 23°835* 23115* 
scheme for system (A — X) 
vi 8 9 10 11 
i 
22278 21546 20820 20095 
732 726 725 
404 399 iM Bes 
22682 21945 Die22 
Wik 723 
394 393 
22339 | 21615 20896 
724 719 
384 381 4 
21999 21277 20 560 19855 
722 TAG, 705 
380 380 379 
21657 20940 20 234 19535 
7417 706 699 
369 369 
20 603 19904 
699 
735 724 722 717 706 699 
34b 
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was proposed by him for these bands. 


y = 29504-3 + 370-1 (v’ +4) — 5-1 (v' + $)? 
— 796-0 (v” + $) + 3-5 (v" + 3)?. 


The lower state of this system with the vibrational frequency 796cm™ 
was identified as the normal state of TeO molecule. He also further 
reported predissociation at the level v’=7 in the upper state of this 
system. In view of the extensive additional band head data above 
A 3880, obtained in the present emission photographs, attempts were 
made first to extend the vibrational analysis of B— X system. Some of 
the new bands lying in between / 3880 to 4 4500 were found to belong 
to this system. The extended analysis was displayed in Table 2 in 
which the newly assigned bands were marked with asterisk. The present 
scheme comprises more bands of higher v’’ values than the previous one. 


System A—X in the region A 5120 to A 3500. Besides the bands 
assigned to B—X system, many new bands remained as unclassified. 
These bands in the region 25000 to 43500, some of which are very 
prominent are thought of as constituting another system, to be designa- 
ted as A—X. Two lower state progressions (v’=0 and 1), of this 
system comprising of most of the prominent bands in the region 4 5000 
to A 3500 are marked on Fig. 1. On the basis of these two progressions, 
a vibrational scheme displayed in Table 3 was developed. This scheme 
includes all the new bands in the region 45120 to 43500, that were 
left unassigned to system B—X. The AG(v) intervals of the lower 
state of this new system are comparing well with the corresponding 
intervals of B—X system. Thus the two systems 4 —X and B—X 
were found to have a common lower level which was identified as the 
normal state of TeO molecule. The following formula was derived from 
the vibrational analysis. 


rw 


» = 27835-0 + 408-0(v’ +2) — 4-0(v’ +3): 
— 796-0 (0" +4) +3-5 (0 +3). 


The values of w, and «,’ were deduced from v— AG(v) plots for the 
two states. 


Analysis of the bands in the region A 6200 to A 5000. The prominent 
bands belonging to the system A—X show a gradual fall in intensity 
towards the longer wave lengths and become very weak at about A 4700. 
An examination of the spectrum in the region 4 5000 to A 6200 shows 
again a group of intense bands which seem to constitute another system. 
Attempts to include these bands in the vibrational scheme of the above 
two band systems have proved unsuccessful. A brief vibrational scheme 
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displayed in Table 4 has been suggested for these bands. The following 
formula was found to represent all the bands of these system fairly well. 


¥= 18530 + 533-0(v' + 3) — 3-5 (v’ +2)2 
— 777.0{v" + 3) + 3:5 (v’+ 4)2. 
The vibrational frequencies of the upper and lower states suggest 


that this system might arise from a transition between two excited 
electronic levels of the TeO molecule. 


Table 4. Vibrational scheme for bands lying in the region 25120 to A 6200 


Pe v” | | | } l ‘ 
BS 0 1 | 2 | 3 4 5 
| 
(e) 18408 | 17637 | 16873 | 16117 
771 764 | 756 | 
526 527 | 525 | 526 
1 18934 | 18164 17398 16643 | 
770 766 | 755 
520 521 
2) 19454 18685 | 16405 
769 
516 fon @ Splb) 
3. | 19970 | 16920 
| er 505 | 
4 | | 17425 | 16684 
| 741 | 
| 498 
5 | 17182 


Discussion of Electronic States 


The nature and properties of the electronic states of TeO molecule 
responsible for the four band systems known till now, can be predicted 
from a comparison with those of the known electronic states in the 
case of homonuclear molecule O,. Following MULLIKEN’s* notation 
for heteronuclear molecules, the lowest electron configuration of TeO 
in terms of molecular orbitals is written as 


(zo)? (y 0)? (% 0)? (w m)4 (v m)?.... 12,10, 82> (I) 
The first excited configuration 
(2.0)? (yo)? (x0)? (wa)> (v7)... BR, 1A, 8D", A. (II) 


4 MULLIKEN, R.S.: Rev. Mod. Phys. 4, 1 (1932). 
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As in the case of oxygen, the #2> of (I) is the lowest, and is con- 
sidered as the normal state of TeO molecule. This state with vibrational 
frequency 796:0cm+ is common for the three systems in the regions 
45120 to A3500, 44530 to 43190 and 43060 to 42770. The upper 
states of these three systems at v 27835, 29504 and 32731 designated 
as A, B and C have the vibrational frequencies 408-0, 370-1 and 524-6 
respectively. 

From an analogy of O, and the other similar molecules SO and 
SeO, the level B at » 29504 in TeO is attributed to the electronic term 
3y’- arising out of the excited configuration (II). Thus the system 
B—X of TeO arises out of an electronic transition 92” —*2~ and is 
analogous to the well known Schumann Runge band system of Oy. 
The value of dissociation energy of this state was obtained as 3251 cm? 
by CHOONG SHIN PIAw. 


From the vibrational analysis of system A—X, obtained in the 
present work, a new electronic state of TeO molecule is discovered at 
y 27835. The magnitude of the vibrational frequency Viz 408 cm™ 
suggests that this state also might correspond to one of the electronic 
terms of the excited configuration (II). Again from a comparison with 
O,, this state may be identified with the excited level A. Thus the 
system A — X of TeO may be considered as an analogous one to HERZ- 
BERG’S system of O, arising out of the electronic transition °2* —32>. 
Though this transition is a forbidden one, violating the selection rule 
+4 —, it occurs with an anamolous intensity in case of TeO. This 
might probably explain the fact that the bands of this system were 
not observed in an ordinary low pressure discharge from a Transformer 
by CHOoNG SHIN Piaw. 


The value of the dissociation energy of the new state A calculated 
from Birge-Sponer extrapolation method is obtained as 10404 cm7. 
This value gives a convergence limit of this level at 27835 +10404 = 
38239 cm. It is known from the work of CHOONG SHIN Praw that 
the value of the energy of dissociation D{’ of the normal state of TeO 
can be either 22196 cm™ or 28048 cm™ according as the B level disso- 
ciates into either 1D, (Te) +8P,(O) or 3P)(Te) +%P,(O) atoms respecti- 
vely. If we adopt the latter value for Di’, then the difference between 
the convergence limit of A and D?’ (38239— 28048 =10191°1) cm is 
closely in agreement with the excitation energy of 1D,(Te) atom viz. 
10559 (BACHER and GoupsmitT)*. Thus, the level A at y 27835 may be 
thought of as dissociating into an excited 1D,(Te) atom and an unex- 
cited 8P,(O) atom, whereas the excited state B at » 29504 dissociates 


® Bacner, R.F., and S. Goupsmit: Atomic Energy states. New York: McGraw- 
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into lower products (Te) and 3P,(O) atoms. This explains the pre- 
dissociation of this state setting in at v’ =7 as was observed by CHOONG 
SHIN Praw. The electronic level that is interacting with B level might 
probably be a *r level as in the case of homologous molecule SO. This 
‘tr state might arise from the next electron configuration. 


(20)? (yo)? (xo) (w 2)4(v x)8... 811,, 417... (III) 


The brief system C —X constituting a single progression of bands 
observed in the region A 3070 to 4 2770 arises out of a transition from 
the ground state of TeO molecule. The upper state with w, =524-6 cm 
may be approximately located at » 32731. The probable electronic 
term responsible for the level C may be considered as arising from the 
next excited electron configuration. 


(eo) (yo) (eo) (winx)tWajtt{uc) 12%, 1A eet 82 (2), 38,32 (LV) 


in which the transition of an electron from a bonding (xo) orbital to 
the corresponding antibonding (wo) orbital takes place. Out of these 
the term 32° is most probable. Thus the C — X system may arise from 
a transition 33> —32". 

The band system in the region 4 6200 to 45000 newly obtained in 
the present work corresponds to an electronic transition between two 
excited states of TeO molecule. The vibrational frequency of the lower 
level of this system 777 cm™ suggests that this state might correspond 
to either 14 or 1X* of the ground state configuration (I). The upper 
state vibrational frequency 533 cm™ of this system also suggests that 
this level might arise either from 1/4 or12* of the excited configuration IV. 
As these bands appear as single headed the transition of this system 
might be either a 1X* —12* or a14 —14. But from the present experi- 
mental data it is not possible to estimate the positions of these two 
levels. 


The authors wish to express their grateful thanks to Prof. K.R. Rao for his 
kind interest in this work. The author (P. B. V. H) is also thankful to the Ministry 
of Education of the Government of India for the award of a National Research 
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The paper represents the observation of large-angle scattering of z-mesons above 


Q wtt 


1 Bev/c in copper studied by a cloud chamber 18” x 18’ x 7”. The result favours 
the Moliére theoretical distribution based on point charge model of the nucleus and 
is not in agreement with the Olbert theory of uniform nuclear model. 


1. Introduction 


u-meson is a good probe of nuclear electromagnetic properties. The 
scattering of w-mesons can be used to obtain information on the charge 
distribution of nuclei. The interpretation of these experiments is 
understood by Coulomb interaction with point electric charge model 
of the nucleus as laid down by MOLIERE and fails to comply with finite 
charge distribution with Uniform Nuclear Model (U.N.M.) of Olbert 
theory. This explanation is not clear in the circumstances that electron 
x-ray, high-energy electron scattering and y-mesonic x-ray experi- 
ments have established “electromagnetic radius’’ (i.e. finite radius) of 
the nucleus. It is hoped that the scattering experiments of high-energy 
ft-mesons, a particle more akin to electron, would also predict nuclear 
‘electromagnetic radius’. The remarkable fact of the large-angle 
scattering of -meson is its momentum dependence. The anomaly that 
is the deviation of the result from the expected U.N.M. begins at about 
600 Mev below which it reduces even possibly to zero. This anomaly 
must of course be resolved before fast w-mesons could be used as nuclear 
probe particle. So large-angle scattering experiments of high-energy 
ft-mesons are important. Many experiments! ® have been performed 
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from below 1 Bev. The present work would report in short the result 
of an experiment of large-angle scattering in copper of w-mesons 
(p >1 Bev/c) obtained by a low-energy cut-off with special arrange- 
ment of the absorber, counters and cloud chamber. 


2. Experiment 
A cloud chamber of dimension 18’ x18" <7” is constructed in the 
Physical laboratory, Presidency College, Calcutta at sealevel and 


a Comm 
a G 
Cp 
— ea?) 
AB AB 


TOCCOCOCCO mE 


front view side view 


a b 
Fig. 1aandb. a Schematic diagram of Experimental arrangement. C,, Cy, C3, C, Counters; CH Cloud Chamber; 
r AB Absorber. b One of the stereo-pictures of a ~#-meson 


operated with all modern accessories. It has a sensitive volume ie x 
42’’x5"’ and contains five copper plates each $’’ thick which serve 
as scatterer of the incident w-mesons. The experimental arrangement 
(Fig. 1a) consists of four sets of counter trays. Above the chamber ane 
between c, and c, sets, iron absorber of 72-5 cms is placed. Below the 
chamber and between c, and c, sets, iron absorber of 72:5 cms is also 
used. The experiment is performed under a total roof thickness of 


Relative intensity —= 
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4 meter of morter and an absorber of 72:5 cms of iron for elimination 
of nuclear interacting particle. Since it is a study of rare events, any 
contamination of protons and z-mesons which are highly nuclear inter- 
acting particles, in the incident w-mesons beam would add serious 
error in the observation. An upper limit to the number of primary and 
secondary protons and z-mesons to be able to trigger the chamber have 
been calculated and is found to be negligible. The momentum of the 
recorded ju-mesons lies above 1 Bev/c according to the low momentum 
cut-off imposed by the use of absorber below the chamber. Photographs 
are recorded stereoscopically and 3009 pictures having single penetrat- 
ing particles (Fig. 1b) producing no secondary and crossing all the five 
plates are selected and studied. The angles of scattering in each plate 
are measured by means of a low power microscope fitted with a rotating 
graduated base and a vernier reading to the tenth of a degree. 


3. Result 

Investigations of the largeangle scattering of s-mesons requires 
a knowledge of the energy of the particles. In this experiment, the 
energy of the particles as a group has been determined by the method 


/ 2. 


Fig. 2. 
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Spectrum of Group-1 particles 


adopted by McDrarmip® and 
omitted here to avoid repetition. 
The noise-level scattering is 
determined which is og =0-77°. 
An angle is considered to be 
a largeangle when one of the 
five angles of a particle is 
greater than 3-5 times the root- 
mean-square (r.m.s.) value of 
the other four angles. The meas- 
ured r.m.s. angles of scattering, 
after a largeangle cut-off, are 
divided into three groups. 
Group 1 consists of r.m.s. angles 
greater than or equal to 2°; 
group 2 with r.m.s. angles 1-6° 
to 2°; group 3 with r.m.s. angles 


less than 1-6°. The momentum spectra of the particles of grs. 1 and 2 whose 
r.m.s. angles are greater than 20 are determined by the formula given by 
McD1Armip°® and are shown in Figs. 2 and 3. The momentum spectrum 
of the gr. 3 particles (Fig. 4) are obtained by subtracting the resultant 
spectra of grs. 1 and 2 from the incident spectrum of j@ mesons just above 
the cloud chamber taking into account the particle loss due to scattering 
in the plates inside chamber and also lower absorber. The incident spectrum 
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just above the cloud chamber is obtained by subtracting from the 
sealevel spectrum of y-mesons given by Rossr®, the ionisation loss 
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Fig. 3. Spectrum of Group-2 particles Fig. 4. Spectrum of Group-3 particles 


and particle loss due to absorption and scattering in the absorber 
above the chamber and the roof of the laboratory. 
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The large angle scattering analysis of -meson has been done by 
calculating the theoretical integral distribution expected for each group 
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from the theories of Mot1zRE and OLBERT and is shown in Figs. 5, 6 
and 7 together with the observed values. The formula used for calcula- 
tion are those given by OLBERT! and shown below, symbol having 
same meaning. 
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The largeangle scattering in copper of “-mesons >1 Bev/c in all 
groups favours MOLIERE’s theoretical distribution based on point 
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b OLBERT; 


charge model of nucleus and is in 
excess of the expected value of OL- 
BERT’S distribution for finite nucleus 
with U.N.M. At such energy, the 
difference between the Moliére and 
Olbert curve even at lower values of 
largeangle scattering is enormous and 
Olbert curve sharply falls off above 1° 
and closes towards MOLIERE below 1° 
(not shown in Fig.). When this paper 
was in preparation NASH and PoINTON§ 
published a similar work. For com- 
paring our result with that of theirs, 
the observed cross section of largeangle 
scattering greater than 5° in all the 
groups are shown in table together 
with the values obtained by NaAsH 
and PornTon and other workers. 


If the picture of a point charge 
model of the nucleus has any signi- 
ficance, the cross section per nucleon 


for a largeangle scattering should depend on Z and hence should 
be lower in light material which is obvious from the Table. 


4. Discussion 


It is hoped that the modification of the theory considering the effects 
of magnetic scattering of w-meson together with its electric scattering, 
dynamic character of the Coulomb field of the nucleus struck by the 
particle, its radiation loss while crossing a finite thickness of material 
might lead to a better theoretical distribution with U.N.M. On the other 


10 OLBERT, S.: Phys. Rev. 87, 319 (1952). 
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Table. Largeangle Scattering Cross-Section of different observations 


Large 
eather angle | Cross 
Ref | Scattering | scatter- | Section i 
eference Method material | Meson spectrum ing | face eR Remarks 
greater | per nucleon 
than 


Se a 
Naso and Cloudcham-| Lead pf>0-7 Bev/c} 5° !(7-7 + 3-4)| Supports 


Pornton® jber  under- point 
series 2 | ground charge 
40 M.W.E. model of 

| nucleus 


; 

McDiarmip Cloudcham-. Lead | pf> 0-6 Bev/c 5° \(6:7+2-0)} Same 
Gr. 3 ber under- 
(Referred by ground © 


Nasu and_ | 26 M.W.E. | | 


PoIntTon®) | | | 


NasH and (|Cloudcham- Copper pf > 0-7 Bev/c | 5° |(4-9+2:-2)| Same 


PorntTon § ber under- | | 
| | 


series 3 ground | 
40 M.W.E. | 
Present Cloud cham- Copper pf>1 Bev/c 5° |(4-6+4+2-7)| Same 
experiment ber sealevel | 
Gr. 1 | 
Gr. 2 dito dito | dito 5° |\(3-7+2°2)} Same 
Gr. 3 | dito | dito dito 5° |\(3-1+1:9)} Same 
= =4)| — ee : : — 
McD1IArMID Cloud Iron | pB>0-4 Bev/e| 5° |(3°6+ 1-3); Same 
Gr. 3 chamber | | | | 
(Referred by | 26 M.W.E. | 
Nasu and 
PorIntTon 8) | 
——= | = on ig : la —< 
WALKER Magnet Carbon | PB>1°5 Bev/c Ee a2 | Same 


(Referred by cloud 
Leontic and | chamber 
WOLFENDALE?) 


hand, more refined experiments of high-energy uncontaminated p- 
mesons of differential energy range preferably ‘monoenergetic’ in char- 
acter with the use of very thin scatterer should be utilised for obtaining 
more reliable data for comparison with the theory. 


I am indebted to Prof. R.L. S—encupta, Physics Department, Presidency 
College, Calcutta, for all possible help for the work. Thanks are due to Mr. K. K. Roy 
and Mr. A. Acuarya for helping me during the construction of the chamber and 
the former during the calculation also. Financial help has been obtained partly 
from the Govt. of West Bengal and partly from the Ministry of Scientific Research 
and Cultural Affairs, Govt. of India. 
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Messung der Temperaturabhangigkeit 
des ferromagnetischen Hall-Effektes 
von Nickelaufdampfschichten 
zur Ermittlung der Curie-Temperatur 
Von 
LupWIicG REIMER 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Mai 1959) 


Durch die Messung der Hall-Spannung bei konstanter Feldstarke (6000 Oe) in 
Abhangigkeit von der Temperatur (20 bis 400° C) laBt sich aus dieser GréBe die 
Curie-Temperatur diinner Schichten ermitteln. Wahrend bei Schichten mit einer 
Tragertemperatur wahrend des Aufdampfprozesses von 200 oder 300° C die Tempe- 
raturabhangigkeit weitgehend reversibel verlauft (von einigen Erholungsvorgangen 
bei héheren Temperaturen abgesehen), treten bei kalt aufgedampften Schichten 
(20° C) starke irreversible Anderungen des elektrischen Widerstandes und des 
ferromagnetischen Hall-Effektes auf. Diese Ergebnisse fiihren zu dem Schlu8B, daB 
die kalt aufgedampften Schichten eine niedrigere Curie-Temperatur besitzen als die 
hei aufgedampften Schichten. 

In Erweiterung einer fritheren Arbeit! iiber die Feldabhangigkeit 
des Hall-Effektes bei Zimmertemperatur an Nickel-Aufdampfschichten 
verschiedener Aufdampftemperatur — und damit anderer Struktur — 
soll in der vorliegenden Mitteilung itber die Temperaturabhangigkeit des 
ferromagnetischen Hall-Effektes berichtet werden. Nach Pucu, Ro- 
STOCKER und SCHINDLER? kann man die Hall-Spannung U,, von ferro- 
magnetischen Stoffen in zwei Terme zerlegen: 


ee > > 
Uy: - RoH+R J, (1) 


dem nichtferromagnetischen Anteil Ry H, der auch bei nichtferromagne- 
tischen Metallen und oberhalb der Curie-Temperatur beobachtet wird, 
und dem ferromagnetischen Anteil R,/, mit einer im Vergleich zu Ry 
wesentlich héheren Hall-Konstanten R, und einer zur Magnetisierung J 
proportionalen Sattigungserscheinung. Uber die Abhangigkeit dieser 
GréBen von der Schichtdicke wurde bereits berichtet?. Mit abnehmender 
Schichtdicke zeigte sich insbesondere ein starker Anstieg der ferro- 
magnetischen Hall-Konstanten R,. Nach einer Theorie von KARPLUS 


} Remer, L.: Z. Physik 150, 277 (1950), Berichtigung zu S. 281: ® Sonp- 
HEIMER, E.H.: Phys. Rev. 80, 401 (1950). 
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und LUTTINGER? soll sich diese Konstante proportional mit dem Quadrat 
des spezifischen Widerstandes  verandern. Am kompakten Material 
ergab die Auswertung der Temperaturabhangigkeit der Konstanten R, 
und des spezifischen Widerstandes fiir Eisen einen Exponenten 1,94 
(nach der Theorie ist 2 zu erwarten, R~o@*). Fir Nickel ergab sich 
dagegen nur ein Exponent 1,42. Die Zunahme der Hall-Konstanten R, 
mit abnehmender Schichtdicke laBt sich nach dieser Theorie qualitativ 
auch mit der Zunahme des spezifischen elektrischen Widerstandes er- 
klaren. COREN und JURETSCHKE? erhalten aus ihren Messungen in 
Abhangigkeit von der Schichtdicke sogar Proportionalitat mit 92. Nach 
den eigenen Messungen laBt sich eine derartige Auswertung wegen der 
groBen Streuungen nicht durchfiihren. Die Versuche ergeben aber mehr 
eine Proportionalitat zu etwa o!>, was dem Wert aus der Temperatur- 
abhangigkeit am kompakten Material naher kommt?. 

Da der ferromagnetische Anteil R, {, den normalen Hall-Effekt R,H 
bei weitem tiberwiegt, wurde nur dieser in Abhangigkeit von der Tem- 
peratur gemessen. Dazu wurden konstante Feldstarken von 6000 Oe 
eingeschaltet, bei denen nach friiheren Untersuchungen! sicher eine 
Sattigung des ferromagnetischen Anteils eingetreten ist. Die gleichen 
Probenformen wie in der friiheren Arbeit! wurden in einem schmalen 
GlasgefaB zwischen den Polschuhen eines Elektromagneten unter Va- 
kuum (Hg-Diffusionspumpe mit Kihlfalle) mit einer von auBen auf- 
gelegten Heizwicklung von Zimmertemperatur (20°C) bis auf 400° C 
erhitzt (bei diinnen Schichten entsprechend tiefere Temperaturen). 
Neben der Hall-Spannung durch Kommutieren des Magnetfeldes wurde 
der elektrische Widerstand der Schicht mit einer MeBbriicke ermittelt. 
Ein Temperaturzyklus (Erwarmung und Abkiihlung) dauerte etwa 1 bis 
2 Std, so daB wahrend der Dauer einer Messung der Temperaturanstieg 
sehr gering war. 

Fig. 1 bis 6 zeigen einige MeBreihen mit verschiedenen Schichtdicken 
und Tragertemperaturen wahrend des Aufdampfens. Die bei 200° C 
aufgedampften Schichten (Fig. 1 bis 3) zeigen ein weitgehend rever- 
sibles Verhalten des Hall-Effektes bei Erwarmung und Abkiihlung, 
abgesehen von relativ geringen Erholungsvorgangen. Der steile Abfall 
der Hall-Spannung in der Nahe des Curie-Punktes kann fiir eine Be- 
stimmung der Curie-Temperatur dieser Schichten (s. unten) ausgenutzt 
werden. Im Vergleich mit diesen ,,heiB‘‘ aufgedampften Schichten zeigen 
die ,,kalt‘‘ aufgedampften (20° C, Fig. 5 und 6) wesentlich gréBere irre- 
versible Anderungen im Hall-Effekt und im elektrischen Widerstand 
(gestrichelte Kurven in den Abbildungen). Besonders die Unterbrechung 
der Temperung bei mittleren Temperaturen zeigt, daB zwischen der 

3 KarpLus, R., u. J.M. Lutrincer: Phys. Rev. 95, 1154 (1954). 

4 CorEN, R., u. H. J. JURETSCHKE: J. Appl. Phys. 28, 806 (1957). 
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20; K,H+tR, 4, be 6000 0e R 
eo 500K 200°C. (a 


Sm 700° 200° 300° 400°C 
Temperatur 
Fig. 1. Hall-Effekt (Ug -d/2) bei konstanter Feldstarke H = 6000/Oe in Abhangigkeit von der Temperatur 
fiir eine 500 A diinne Nickelschicht (Tragertemperatur wahrend des Aufdampfens 200° C). Die Pfeile geben 


die Richtung des Temperaturzyklus an. Zum Vergleich ist der Verlauf des elektrischen Schichtwiderstandes 
gestrichelt eingezeichnet (linker OrdinatenmaBstab) 
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Vig. 2. Wie Fig. 1, 180 A diinne Nickelschicht (Tragertemperatur: 200° C) 
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Abnahme der Hall-Spannung und des elektrischen Widerstandes eine 
Korrelation besteht, obwohl auch mit diesen Messungen keine quanti- 
tative Angabe eines Exponenten fiir @ moglich ist. Das Bemerkenswerte 
an diesen Kurven ist aber der auch bei allen anderen kalt aufgedampften 
Schichten beobachtete erneute Anstieg (Ausbildung eines Maximums) 
bei Temperaturen kurz oberhalb 200° C. Einige Kontrollversuche 
ergaben, daB eine erneute Temperung der Schichten bis zur Héchst- 
temperatur auf dem letzten Kurvenast reversibel verlauft. Es treten 
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Fig. 3. Wie Fig. 1, 50 A diinne Nickelschicht (Tragertemperatur: 200° C) 


nur geringe Abweichungen der GréBenordnung 10% auf, die auf Oxy- 
dationen der Schicht nach dieser langeren Warmebehandlung zuriick- 
zufiihren sind. Die Erhdéhung der Hall-Spannung bei Temperaturen 
oberhalb 200° C ist auch stets mi~ einem steileren Abfall des elektrischen 
Widerstandes verbunden. Das heiBt bei diesen Temperaturen treten 
Erholungsvorgange und Umkristallisationen auf, welche die starken 
Gitterstérungen der kalt aufgedampften Schichten beseitigen. 


Da die Hall-Spannung z. B. in Fig. 6 oberhalb 200° C schon auf relativ 
niedrige Werte abgefallen ist, liegt der SchluB nahe, dab offenbar die 
Curie-Temperatur dieser kalt aufgedampften Schichten tiefer liegt (etwa 
bei 220° C) und durch die Temperung bei noch héheren Temperaturen 
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durch Beseitigung der Gitterstorungen und Sammelkristallisation auf 
etwa 330° C erhéht wird. Curie-Temperaturen, welche auf diese Weise 
durch Extrapolation des Abfalles der Hall-Spannung ermittelt wurden, 
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Fig. 4. Wie Fig. 1, 200A diinne Nickelschicht (Tragertemperatur: 100° C) 
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Vig. 5. Wie Fig. 1, 450 A diinne Nickelschicht (Tragertemperatur 20° C, ungeheizt) 


sind in Fig. 7 in Abhangigkeit von der Schichtdicke dargestellt. Fiir die 
kalt aufgedampften Schichten sind dabei die Curie-Temperaturen vor der - 
Umwandlung (offene Zeichen) und nach der Umwandlung (ausgefiillte 
Zeichen) eingetragen. Man sieht, daB die Curie-Temperatur der kalt 
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aufgedampften Schichten nach der Umwandlung sich nur wenig von 
den reversiblen Curie-Temperaturen der heiB (200° C) aufgedampften 
unterscheiden. Diese Abhangigkeit der Curie-Temperatur der heif 
aufgedampften Schichten ist in guter Ubereinstimmung mit Messungen 
der Curie-Temperatur nach véllig anderen MeBverfahren: Theorie (KLEIN 
und SMITH®), magnetometrische Messungen (DrIGO®), Induktionsmes- 
sungen (CRITTENDEN und HorrMan’), Faraday-Effekt (KUHLMANN§), 
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Fig. 6. Wie Fig. 1, 220 A diinne Nickelschicht (Tragertemperatur 20° C, ungeheizt) 


Orientierungsabhangigkeit der elektrischen Widerstandsanderung im 
Magnetfeld (HELLENTHAL®) und Temperaturabhangigkeit des spezifi- 
schen Widerstandes (BAUER!). Einige Versuche mit Tragertemperaturen 
von 300° C (Fig. 7) zeigen, daB sich gegentiber den Schichten mit 200° C 
keine Anderungen ergeben. Messungen mit Schichten einer Trager- 
temperatur von 100° C (Fig. 4 und 7) zeigen, daf die irreversiblen ‘Ande- 
rungen bereits bei dieser Aufdampftemperatur wesentlich geringer sind. 


5 Kein, M.J., u. R.S. SmitH: Phys. Rev. 81, 378 (1951). 

6 Drico, A.: Nuovo Cim. 8, 498 (1951). 

? CRITTENDEN, E.C., u. R.W. Horrman: Rev. Mod. Phys. 25, 310 (1953). 
8 KuHLMANN, H.: Diplomarbeit Darmstadt 1958. 

9 HELLENTHAL, W.: Z. Naturforsch. 13a, 566 (1958). 

10 Bauer, H.J.: Z. Physik 153, 484 (1959). 


530 Lupwic REm™ER: Messung der Temperaturabhangigkeit 


Nach diesen Ergebnissen hat die Struktur der Schicht nicht nur einen 
EinfluB auf die Koerzitivkraft12 und andere magnetische GréBen’?»?%, 
sondern auch auf die GréBe der Curie-Temperatur. Die Erklarung der 
geringen Curie-Temperaturen der kalt aufgedampften Schichten kann 
offenbar von der Annahme ausgehen, da magnetisch gesehen, die Schich- 
ten eine Inselstruktur zeigen. Die eingebauten Verunreinigungen (ins- 
besondere Restgase) lagern sich vielleicht bevorzugt an den Kristallit- 
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Fig. 7. Aus dem Abfall des Hall-Effektes extrapolierte Werte der Curie-Temperatur in Abhangigkeit von 
der Schichtdicke ftir verschiedene Tragertemperaturen wahrend des Aufdampfens (20, 100, 200 und 300° C) 


grenzen an. In diesem Zusammenhang sei auch auf die unmagnetische 
hexagonale Phase hingewiesen, die sich bei starkem Gaseinbau in 
kathodenzerstaubten Nickelschichten ausbildet!*. Die Abnahme der 
Curie-Temperatur ist dann auf die geringe KristallitgréBe (30 bis 50 A) 
der kalt aufgedampften Schichten zuriickzufiihren. 


11 REIMER, L,: Z. Naturforsch. 11a, 649 (1956). — Z. Physik 148, 527 (1957); 
150, 99 (1958). 

1 Reimer, L.: Z. Geophysik 24, 53 (1958). 

18 REIMER, L.; Z. Naturforsch. 12a, 550 (1957). 

14 REIMER, L.: Z. Physik 149, 425 (1957). 
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Absorptions- und Emissionsspektren einfach und 
mehrfach aktivierter Kaliumbromidphosphore 


Von 
HEINRICH LEUTZ und Harry Muvuss 


Mit 9 Figuren im Text 


(Eingegangen am 2. Juni 1959) 


The absorption and emission spectra of Pb**-, Tl*-, Agt- und Cut-activated potas- 
sium bromide crystals have been studied at room temperature. The absorption 
spectra of KBr-crystals, which are activated with combinations of these ions are 
additively combined of the absorption bands of the singleactivated crystals. The 
emission spectrum of KBr(Tl) is changed by the addition of the other activators 
in KBr(Tl). This fact demonstrates that the absorption and emission of light in 
KBr(Tl)-phosphors is caused by transitions between states of the KBr-lattice and 
states of the Tl*t-activator. A corresponding model for these transitions in KBr(T1) 
is suggested. 


Einleitung 


Ersetzt man in Alkalihalogenidkristallen etwa 0,01 bis 1% der 
Alkaliionen durch bestimmte andere Metallionen, so zeigen diese auf 
solche Art aktivierten Kristalle neben der fiir reine Alkalihalogenide 
charakteristischen Grundgitterabsorption ziemlich schmale, dem jewei- 
ligen Ionenzusatz entsprechende Absorptionsbanden. Durch Licht- 
absorption in diesen Banden und durch Einwirkung ionisierender Strah- 
len werden die meisten dieser aktivierten Kristalle zur Emission von 
Fluoreszenzlicht angeregt. 


Die fiir den Zusatz von Pb**-, Tl*-, Cu*- oder Ag*-Ionen charakteri- 
stischen Absorptionsspektren! * sind, ebenso wie die Emissionsspektren 
Tl*-aktivierter Alkalihalogenide® 1°, bereits frither untersucht worden. 
In neuerer Zeit hat man sich hauptsachlich mit der verzégerten Licht- 


1 Hitscn, R.: Z. Physik 44, 860 (1927). 

2 SMAKULA, A.: Z. Physik 45, 1 (1927). 

3 LorENz, H.: Z. Physik 46, 558 (1927). 

4 MacMaunon, A.M.: Z. Physik 52, 336 (1929). 

5 Forr6o, M.: Z. Physik 58, 613 (1929). 

6 FESEFELDT, H.: Z. Physik 64, 623 (1930). 

7 YusteEr, P.H., u. C.J. DEtBEcg: J. Chem. Phys. Pil, SOD (HOSS) 
8 PatTERSON, D.A.: Phys. Rev. 112, 296 (1958). 

9 MEYEREN, W.v.: Z. Physik 61, 321 (1930). 

10 BUNGER, W.: Z. Physik 66, 311 (1930). 
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emission beschaftigt, die man durch Aufheizen z. B. 4 1* oder Ausleuchten 
z.B. 14-16 nach entsprechender Anregung der aktivierten Knistalle erhalt. 
Besondere Bedeutung, vor allem wegen ihrer Anwendung als Strahlungs- 
detektoren in der Kernspektroskopie, haben die Tl*-aktivierten Alkali- 
halogenidphosphore gewonnen. WILLIAMS u. Mitarb.’” haben in den 
letzten Jahren versucht, fiir die Vorgange, die sich bei der Absorption 
und Emission von Licht in diesen Phosphoren abspielen, eine Theorie 
aufzustellen. 

Durch die vorliegende Arbeit sollen die experimentell zuganglichen 
Informationen iiber die Absorption und spontane Emission von Licht 
in solchen Phosphoren erweitert werden. Deshalb wurden die Absorp- 
tions- und Emissionsspektren von Kaliumbromidkristallen untersucht, 
die mit Pb**-, Tl*-, Cu*- oder Ag*-Ionen aktiviert sind. Diese vier 
Aktivierungskomponenten sind in den Kristallproben nicht nur wie 
tiblich einzeln, sondern auch in allen méglichen Kombinationen ent- 
halten. Dadurch ist es méglich, die mit den einfachen Aktivierungen 
gewonnenen MeBergebnisse mit den Ergebnissen der Mehrfachaktivie- 
rungen zu vergleichen und zu erganzen. 


Experimentelle Anordnung 


Fiir die Absorptions- und Emissionsmessungen wurden Einkristalle 
nach einem Ziehverfahren, das im Prinzip einer bereits von J. CZOcH- 
RALSKI}§ angegebenen Methode zur Herstellung einkristalliner Metall- 
drahte entspricht und dessen Anwendung auf Alkalihalogenidkristalle 
schon friiher kurz beschrieben wurde!®, aus KBr-Schmelze gewonnen*. 
Die Aktivatorsubstanzen wurden in Form von PbCl,, T1Br, CuJ und 
AgCl unter das Schmelzgut gemischt. Die entsprechenden Konzen- 
trationen sind in Prozentanteilen der KBr-Schmelze in Tabelle 1 an- 
gegeben. Die verwendeten Tiegel aus Berliner Hartporzellan wurden 
vor der Fiillung jeweils 24 Std bei etwa 1000° C ausgegliiht. 


* Die Ziichtung der verschiedenen KBr-Einkristalle hat Herr cand. phys. 
Kraus EGELKRAUT ausgefiihrt. Dafiir und fiir seine bereitwillige und tatkraftige 
Hilfe beim Aufbau der MeBeinrichtung méchten wir ihm auch an dieser Stelle ganz 
besonders danken. 

11 RANDALL, J.T., and M.H.F. Wirxins: Proc. Roy. Soc. Lond., Ser. A 184, 
366 (1945). 

12 Jounson, P.D., u. F.E. Wittrams: J. Chem. Phys. 21, 125 (1953). 

18 WitiiaMs, F.E.: Brit. J. Appl. Phys. Suppl. 4, 97 (1955). 

4 MANDELVILLE, C.E. u. Mitarb.: Phys. Rev. 79, 1010 (1950); 80, 299 (1950) 
163 (1951). 

15 Furst, M., u. H. KALLMANN: Phys. Rev. 82, 964 (1951); 91, 1356 (1953). 
6 DoprinskI, P., u. H. Hinricus: Z. Naturforsch. 10a, 620 (1955). 

“ Wi.iams, F.E.: J. Opt. Soc. Amer. 47, 869 (1957). 

18 CZOCHRALSKI, J.: Z. phys. Chem. 92, 219 (1917). 

19 Leutz, H.: Z. Physik 145, 412 (1956). 
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Die Werte der Absorptionskonstanten wurden aus Differenzmes- 
sungen zwischen zusatzfreien und aktivierten KBr-Proben ermittelt. 
Dadurch wurden Verfalschungen der MeBergebnisse durch Lichtrefle- 
xionen an den Grenzflachen der Proben vermieden. Nur das Absorp- 
tionsspektrum zusatzfreier KBr-Kristalle wurde durch Vergleich mit 
Luft gemessen; dabei wurde davon ausgegangen, daB die Absorptions- 
konstante bei der Photonenenergie 2eV Null wird. Probe und Ver- 
gleichskristall konnten mit einem Schlitten wechselweise in den Licht- 
weg gefahren werden. Als Lichtquelle diente eine mit stabilisiertem 
Gleichstrom betriebene Wasserstofflampe, deren Spektrum durch einen 
Spiegeldoppelmonochromator zerlegt wurde. Von 1,9 eV (6000 A) bis 
3,1 eV (4000 A) wurden Flintglasprismen, von 3,1 eV bis 5,1 eV (2400 A) 
und von 5,1 eV bis 6,3 eV (1900 A) wurden zwei NaCl-Prismensitze mit 
verschieden groBen Brechungswinkeln im Doppelmonochromator be- 
nutzt. Die Breite des vom Doppelmonochromator ausgesonderten Ener- 
gieintervalls betrug fiir die Absorptionsmessungen 0,068 eV bei 6,2 eV, 
0,023 eV bei 5,1 eV und 0,009 eV bei 3,1 eV. Die Intensitat des MeB- 
lichtes wurde mit einem Photomultiplier RCA 1P28 registriert. Die 
Probendicken betrugen zwischen 0,23 mm im kurzwelligen und 18,0 mm 
im langwelligen Spektralbereich. Die Absorptionsmessungen kénnen 
bereits durch das MeBlicht selbst, sobald dessen Photonenenergie der 
Absorptionsbande eines Aktivators entspricht und dadurch eine Licht- 
emission in der Kristallprobe angeregt wird, betrachtlich verfalscht 
werden. Deshalb wurde die Photokathode des Multipliers in 15 cm 
Abstand von der Kristallprobe aufgestellt. In dieser Entfernung konnte 
das vom Kristall emittierte Licht gegeniiber dem auf die Photokathode 
fokussierten MeBlicht vernachlassigt werden. 

Die Lichtemission der aktivierten KBr-Proben wurde durch Réntgen- 
bremsstrahlung (R6éhrenspannung 144kV; Filter: 0,5mm Cu und 
1,0mm Al) angeregt. Hochspannung und Dosisleistung der Réntgen- 
rohre waren auf +0,2% stabilisiert und konnten bei der Bestrahlung 
jeder Kristallprobe innerhalb dieser Fehlergrenze reproduziert werden, 
so daB die gemessenen Emissionsintensitaten aller Proben auf gleiche 
Quantenenergieverteilung und Dosisleistung des Réntgenlichtes bezogen 
sind. Alle Kristallproben, deren Emissionsspektrum untersucht wurde, 
sind vorher auf Zylinderform von 18mm Lange und 14mm Durch- 
messer abgedreht worden. Diese Kristallzylinder wurden bis auf eine 
Stirnflache mit Reflektorfolie aus 10 dickem Aluminium umgeben. 
Die polierte Strahlenaustrittsflache wurde direkt vor den Eintrittsspalt 
des Doppelmonochromators gesetzt. Die Wellenlangenabhangigkeit des 
Doppelmonochromators und des als Empfanger verwendeten Photo- 
multipliers RCA 1P28 wurde mit einer Wolframbandlampe _be- 
stimmt, deren Farbtemperatur 2600° K entsprach. Die Abweichung des 
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Spektralverlaufs der Wolframbandlampe von der des ideal schwarzen 
Kérpers wurde den Tabellen von DE Vos”? entnommen. Die Breite des 
vom Doppelmonochromator ausgesonderten Energieintervalls betrug 
fiir die Emissionsmessungen 0,025 eV bei 4,6 eV und 0,12 eV bei 2 eV. 


MeBergebnisse 
a) Absorption. Die Eigenabsorption zusatzfreier KBr-Kristalle, die 
bei den Absorptionsmessungen der aktivierten Kristalle als Vergleichs- 
Weltenlinge.—— proben benutzt wurden, 
_ 3000 yooo 5000 + wurde bei vier verschiede- 
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nen Proben gemessen. Diese 

=e vier Proben wurden jeweils 
a 5 oa ne ane aus einer Tiegelfiillung ge- 
zogen, bevor die Aktivator- 

he substanz dem Schmelzgut 
zugesetzt wurde. Die Ab- 

296) - sorptionskurven der in die- 
§ ser Weise hergestellten vier 
S05 zusatzfreien KBr-Kristalle 
S zeigten keine Abweichun- 
5 gy ae “eV —. gen, die auBerhalb der MeB- 
= | fehlergrenzen von + 1% 
03 | lagen. Der Absorptions- 
verlauf einer solchen bei 

Ke Zimmertemperatur gemes- 

, senen Probe ist in Kurve I 
der Fig. 1 dargestellt. Durch 

Kn diesen Verlauf der KBr- 

; Eigenabsorption ist sicher- 

Os 6 7 m 3. ev 2. gestellt, da8 bei dem an- 


——Photonenenergie gewendeten — Kristallziich- 
Fig. 1. Absorptionsspektrum von zusatzfreiem KBr (Kurve J) tungsverfahren keine im 
und von Cut-Ionen in KBr (Kurve I/). Die KBr-Grundgitter- 
sieoration. isk bal SeuNvas Ri Beare Absorptionsspektrum nach- 
weisbaren Verunreinigun- 
gen, beispielsweise aus dem Tiegelmaterial, in die Kristalle eingebaut wur- 
den. Dasselbe kann auch fiir die aktivierten Kristalle angenommen werden. 
Da bei den vier zusatzfreien Kristallproben auch der Verlauf der Grund- 
gitterabsorption innerhalb der MeBfehler iibereinstimmte, war es még- 
lich, bei den Absorptionsspektren der aktivierten Kristalle die Grund- 
gitterabsorption des KBr-Wirtskristalls zu eliminieren. Alle folgenden 


20 Vos, J.C. pr: The Emissivity of Tungsten Ribbon. Academisch Proef- 
schrift, Vrije Universitat te Amsterdam. 
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Absorptionskurven sind deshalb so gezeichnet, daB sie nur die von dem 
eingebauten Aktivator herriihrenden Absorptionsbanden zeigen. 


In der gleichen Fig. 1 ist das Absorptionsspektrum von Cu*-Ionen 
in KBr als Kurve II dargestellt. Das Maximum der kurzwelligen Ab- 
sorptionsbande konnte aus Intensitatsgriinden nicht bestimmt werden, 
da es sich mit dem ersten Maximum der Grundgitterabsorption des 
KBr tiberlagert. In der Absorptionskurve macht es sich durch einen 
steilen, um etwa 0,4eV von der Grundgitterabsorption nach der lang- 
welligen Seite des Spek- 
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trums verschobenen An- 2000 2200 pa ate 
stieg bemerkbar. Von den ga 553eV T 
wesentlich schwacheren 4 
* - mm i 
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3,0 und 2,3 eV stimmt 
das erste mit einer be- 
reits von A. SMAKULA? 
gefundenen Absorptions- 
bande iiberein. Durch 
die Banden bei 3,0 und 
2,3 eV sind dieKBr(Cu)- 
Kristalle schwach  gelb 
gefarbt. 


Absorptionskonstante —— 


Das als KurveZ in 
Fig. 2 dargestellte Ab- 
sorptionsspektrum von 
Pb**-Ionen in KBr zeigt 
vier Absorptionsbanden, 
von denen zwei (bei 5,53 
und bei 4,11 eV) mit den aS : 
beiden von R. HirscH! "635 cea g ary 
bestimmten Maxima iiber- ——Photonenenergie 
a ei nee ae 
ve II ist in der gleichen ist bei beiden Kurven abgezogen 
Figur das Absorptions- 
spektrum von Ag*-Ionen in KBr eingezeichnet. Die von A. SMAKULA? 
noch nicht gefundene Ag*-Absorptionsbande bei 6,16 eV konnte von 
der KBr-Grundgitterabsorption getrennt werden. 


Da die Lichtemission von KBr(Tl)-Kristallen im Vergleich zu der 
anders aktivierter Kristalle sehr intensiv ist, besteht besonders bei den 
Absorptionsmessungen von Tl*-Ionen in KBr die Gefahr, da die 
Intensitat des MeBlichtes durch das vom Kristall emittierte Fluores- 
zenzlicht verfalscht wird. Diese Verfalschung wird dadurch begiinstigt, 
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daB die Wellenlinge des vom Kristall emittierten Lichtes im Empfind- 
lichkeitsmaximum des Photomultipliers liegt. Es zeigte sich durch 
Kontrollversuche, bei denen zwischen die Kristallprobe und den Photo- 
multiplier ein oberhalb 4,2 eV total absorbierendes Plexiglasfilter ge- 
bracht wurde, daB bei den verwendeten diinnen Kristallproben und einem 
entsprechenden Abstand zwischen diesen und der Photokathode von 
P dem Multiplier kein Emis- 

Wellenlange ——— : ode 
2000 2200 2500 sooo =A sionsleuchten __ registriert 
a ee | wurde. Es wurden die 
Absorptionsspektren von 
zwei verschieden stark ak- 
tivierten KBr(Tl)-Kristal- 
len gemessen. Der Ver- 
lauf der Kurven stimmt 
innerhalb der MeBfehler 
iiberein. Der Unterschied 
der Tl*-Konzentration er- 
gab nur Differenzen in den 
Werten der Absorptions- 
konstanten. Eine dieser 
Absorptionskurven ist in 
Fig. 3 angegeben. Der 
kurzwellige Teil des Ab- 
sorptionsspektrums  1aBt 
sich in drei Einzelbanden 
autlésen, die als gestrichel- 
te Kurven in Fig. 3 einge- 
- zeichnet sind. Die lang- 
——Photonenenergie wellige Absorptionsbande 
Fig, 3. Absorptionsspektrum von TI*-Ionen in KBr (ausgezogene bei 4,76 eV stimmt genau 
Binzelbanden, Die KBxGrundgitterabeorption ist abgerogen Mit der von R. Hirscu? 
angegebenen iiberein; das 
von Hirscx! bei 5,9 eV bestimmte kurzwellige Maximum konnte in 

die drei in Fig. 3 eingezeichnete Einzelbanden aufgelést werden. 
Als Beispiel fiir das Absorptionsspektrum eines doppelt aktivierten 
Kristalls ist in Fig. 4 die Absorptionskurve von Tl*- und Pbt+-Ionen in 
KBr abgebildet. Sie enthalt die bereits aus den entsprechenden Einfach- 
aktivierungen bekannten Hauptmaxima. Die Banden bei 4,76 und 
6,12 eV sind den Tl*-Ionen und die Banden bei 4,14 und 5,53 eV den 
Pb**-Ionen zuzuordnen. Die bei den Einfachaktivierungen noch auf- 
tretenden schwacheren Maxima verschwinden bis auf die Pb**-Bande 
bei 5,73 eV durch Uberlagerung mit den Hauptbanden. Auch die Ver- 
haltnisse der Absorptionskonstanten in den Maxima der Hauptbanden, 
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namlich fiir Tl* K(6,12 eV): K(4,76 eV) und fiir Pb** K(5,53 eV) zu 
K(4,14 eV), die man fiir die Doppelaktivierung erhalt, stimmen mit den 
entsprechenden Verhdltnissen der Einfachaktivierungen iiberein. Hier- 
bei ist zu beriicksichtigen, daB das Tl*-Maximum bei 6,12 eV in der 
Doppelaktivierung durch die Pb+*-Bande bei 6,22eV (vgl. Fig. 2) 
uberhoht ist. Das Absorptionsspektrum der Doppelaktivierung geht also 


durch einfache Addition 
Wellenlénge ——= 
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bleiben auch die Inten- 
sitatsverhaltnisse der zum 
gleichen Aktivator gehé- 
renden Einzelbanden er- 
halten. 

Die gleiche additive 
Zusammensetzung derAb- 
sorptionsspektren erhdalt 
man auch bei den ande- 
ren Kombinationen. Bei 
den dreifach aktivierten 
Kristallen und der vier- 
fachen Aktivierung findet 
man neben den langwelli- 
gen Absorptionsbanden 
des Bleis (4,11 eV) und des 
Thalliums (4,76 eV) in : 
dem kurzwelligen Teil des rar 5 ae i’ 
Spektrums eine der Grund- —— Photonenenergie 
gitterabsorption des Ka- Fig. 4. Absorptionsspektrum von TI und Pb**-Ionen in KBr 
, F als Beispiel fiir eine Doppelaktivierung. Die KBr-Grundgitter- 
lumbromids vorgelagerte absorption ist abgezogen 
breite Bande. Die Struk- 
tur dieser Bande kann nicht mehr aufgelést werden, da sich die 
Banden des Silbers (6,16 eV) und des Thalliums (6,12 eV) fast genau 
iiberlagern und zusammen mit der in diesem Gebiet ebenfalls starken 
Cu*-Absorption die Pb*-Bande véllig iiberdecken. 

b) Emission. Regt man die Lichtemission von Kristallphosphoren mit 
R6éntgenstrahlung an, so ist es méglich, deren Emissionsintensitaten 
miteinander zu vergleichen, auch wenn unterschiedliche Aktivatoren im 
Gitter eingebaut sind. Das ist bei Anregung durch UV-Licht, dessen 
Wellenlange der Absorptionsbande des jeweils in den Kristall ein- 
gebauten Aktivators entspricht, nicht der Fall. Da die Réntgen- 
absorption im KBr-Gitter erfolgt, sind die Anregungsbedingungen auch 
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bei den mehrfach aktivierten Kristallen fiir alle Aktivatoren gleich. 
Alle Kristallproben wurden bei den Emissionsmessungen mit der 
gleichen Dosisleistung und Quantenenergieverteilung bestrahlt, so daB 
die in den Fig. 5 bis 8 als Ordinaten angegebenen Emissionsintensitaten 
direkt miteinander verglichen werden konnen. 

Das in Fig. 5 dargestellte Emissionsspektrum von Tl*-Ionen in KBr 
stimmt sehr gut mit der von W. v. MEYEREN® bei Erregung mit UV-Licht 
erhaltenen Spektralvertei- 

Wellenlange ——— = ; : : 
3000 3500 4000 sooo A co00 lung iiberein. Fig. 6 zeigt 
| die Emissionsspektren dop- 
ition pelt aktivierter KBr-Kri- 
' stalle, deren eine Aktivie- 
rungskomponente __jeweils 
aus Tl*-Ionen _ besteht. 
Neben den durch die je- 
wellige zweite Aktivierungs- 
komponente bedingten In- 
tensitatsunterschieden, die 
sich in den getrennt aufge- 
tragenen Ordinaten A, B 
und C ausdriicken, fallen 
die Veranderungen im Ver- 
lauf des Tl*- Emissions- 
spektrums auf. Wahrend 
beim zusatzlichen Einbau 
von Ag*-Ionen in KBr(Tl) 
das Tl’-Emissionsmaximum 
bei 3,92 eV gegeniiber dem 
46 y 3 eV 2 Maximum bei 3,40 eV im 
—— Photonenenergie Vergleich zur einfachen T1*- 
Fig. 5. Emissionsspektrum von Ti+ Tonen in KBr (ausgezogene Aktivierung in Fig. 5 we- 

Kurve). Unterbrochene Kurve: Auflésung des Spektrums in é : 
Hinzelbanden sentlich starker hervortritt, 
hebt sich umgekehrt beim 
Eimbau von Pb**-lonen in KBr(Tl) nur das Tl*-Bandenmaximum bei 
3,40 eV noch deutlich heraus, wahrend die Emissionsintensitat schon bei 
3,70eV auf Null zuriickgeht, obwohl die Pb** Absorptionsbande bei 4,11 eV 
(vgl. Fig. 2) in diesem Energiegebiet noch nicht zur Wirkung kommt. Baut 
man Cu'-lonen als zweite Aktivierungskomponente in KBr(T1) ein, so 
erhalt man die beiden T1'-Emissionsbanden von 3,92 und 3,40eV, jedoch 
im Vergleich zur einfachen Tl*-Aktivierung deutlicher getrennt. Diese 
Trennung der beiden Tl*-Emissionsbanden durch Cu*-Einbau entspricht 
der Aufspaltung, wie sie W. v. MEYEREN® fiir einfache Tl*-Aktivierung 
bei tiefen Temperaturen gefunden hat. In diesem Fall scheint jedoch 


Intensitat. 
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die schwache Cu*-Absorptionsbande bei 3,74 eV (vgl. Fig. 1) deren 
Maximum energetisch genau mit dem Intensitaétsminimum zwischen 
den beiden Tl*-Emissionsbanden iibereinstimmt, an der Aufspaltung 
beteiligt zu sein. Die zusatzliche Ag*-Aktivierung l4Bt neben der 
der eigentlichen Ag*-Emission zuzuschreibenden Bande bei 4,35 eV 
(vgl. Fig. 7) die bei einfacher Tl*-Aktivierung nur schwach hervor- 
tretenden Banden bei 4,27 und 3,69 eV wesentlich intensiver erscheinen. 
Auf Grund dieser Er- 
Wellen/dinge ——— 


gebnisse ist es miédglich, A 3000 3500 4000 sooo A Be 
das Tl*-Emissionsspektrum ie TT 392ey | pee eal 


in vier Banden unter- 
schiedlicher Intensitat zu 
zerlegen. Diese vier TI*- 
Emissionsbanden sind in 
Fig. 5 als gestrichelte Kur- 
ven eingezeichnet. Wah- 
rend sich die Absorptions- 
spektren der Mehrfach- 
aktivierungen additiv aus 
den Banden der Einfach- 
aktivierungen zusammen- 
setzen, erhalt man dagegen 
bei den Emissionsspektren 
durch Einbau einer zwei- 
ten Aktivierungskompo- 
nente starke Intensitatsver- 
schiebungen der einzelnen 
Banden. 

Die Emissionsspektren Oye 
zusatzfreier und _ einfach —— Photonenenergie 
aktivierter Kaliumbromid- Fé Enlnionapttn dnp shiver RBA) 
kristalle sind in Fig. 7 dar- Ordinate C: KBr(Pb, Tl) 
gestellt. Obwohl in den 
Absorptionsspektren der zusatzfreien K Br-Proben auBer der Grundgitter- 
absorption keine Bande gefunden wurde (vgl. Fig. 1), erhielten wir bei 
Rontgenanregung trotzdem spontane Lichtemission bei 2,63, 3,15 und 
3,80eV. Die Emissionsbande bei 2,63 eV tritt auch beieinfach und mehrfach 
aktivierten KBr-Kristallen auf und mu8 dem KBr-Gitter zugeschrieben 
werden. Das Maximum der Hauptbande wird durch die Aktivierungen 
nach gréBeren Wellenlangen verschoben, gleichzeitig wird die Intensitat 
der Bande verkleinert. 

Eine Verfalschung dieser Emission ist bei Réntgenanregung durch 


die Bildung von F- und V-Zentren in KBr méglich. Um diesen Effekt 
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Fig. 8, Emissionsspektren von dreifach aktivierten KBr-Kristallen 
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Tabelle 1. 


Emissions- und A bsorptionsbanden von zusatzfreien, einfach und mehrfach 


aktivierten K Br-Kristallen und Konzentrationen der Aktivatoren in der K Br-Schmelze. 
* Emissionsbanden, die dem Wirtsgitter zuzuschreiben sind 


Zusatz zum 


Emissionsbanden Absorptionsbanden 
Photonen- Halb- rants Photonen- Halb- Absorptions- 
energie des werts- ora oo energie des werts- kontante 
Maximums breite 1 E moe Maximums breite im Maximum 

ev eV ‘ ? eV eV mm 


Zusatz- 
frei 
Agt 
Cut 
¢ Bis 
Pps 
Agt 
Ti 
Cur 
aie 
Tit 
Pbt+ 
Agt 0,73 (2,50) * 0,89 5,9 | 
Cus 0,70 | 
ABhs 1,03 
Agt 1,60 (2,50) * 0,86 | 5,8 
Cut 0,56 | 
Pitt 1,56 
| 1 5 
Agt 7) 3,12 | , 
Mer 1,32 (2,40) * 0,90 | 4,4 | | 
Bbies 1,60 | . 
Cut 0,71 Bo 0,7 / 
ANG: 1,34 (2,40) * 0,82 | 3,6 
Pb** 1,56 | 
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abzuschatzen, wurden mehrere Emissionspektren von zusatzfreiem KBr 
aufgenommen, nachdem diese Proben vorher bis zu 3 Std mit Rontgen- 
licht bestrahlt worden waren. Nach dieser Vorbehandlung zeigte das 
Emissionsspektrum tatsachlich eine stellenweise Abnahme der Emis- 
sionsintensitat, die der oben beschriebenen Zentrenabsorption zugeord- 
net werden kann. Diese Einfliisse konnen jedoch bei einer Bestrahlungs- 
dauer von etwa 10 min, wie sie bei unseren Messungen zur Aufnahme 
eines Emissionsspektrums erforderlich war, vernachlassigt werden. Wah- 
rend bei Pb*t-Aktivierung auBer der eben beschriebenen, dem Wirts- 
gitter zuzuordnenden, keine weitere Emissionsbande auftritt, zeigen 
Ag*- und Cut-Ionen in KBr charakteristische Emissionsbanden bei 
4,35 bzw. 3,17 eV. 

In Fig. 8 sind die Emissionsspektren der aus Pb**-, Tl*-, Cu*-und 
Ag*-Ionen méglichen Dreifachkombinationen aufgetragen. Der wesent- 
liche Emissionsanteil besteht aus der im sichtbaren Spektralbereich 
liegenden Bande des KBr-Grundmaterials. Sonst verschwinden alle 
aus den Einfach- und Doppelaktivierungen bekannten Emissions- 
banden. Lediglich eine neue, fiir die Aktivierungskomponenten Pb** 
und Tl* charakteristische Rande bei 3,12 eV wurde fiir die Kombina- 
tionen KBr(Cu, Tl, Pb) und KBr(Ag, Tl, Pb) gefunden. 


Diskussion 


Die Ergebnisse der Absorptions- und Emissionsmessungen sind in 
Tabelle 1 zusammengefaBt. In bezug auf das Absorptionsverhalten kann 
man die vier Metallaktivierungen in zwei Gruppen einteilen: 1. Ag* 
und Cu* mit je einer starken Absorptionsbande, die der ersten Bande der 
KBr-Grundgitterabsorption vorgelagert ist, und einigen wesentlich 
schwacheren Banden bei kleineren Quantenenergien. 2. Tl* und Pb** 
mit Banden bei 4,76 bzw. 4,11 eV und je drei der KBr-Grundgitter- 
absorption vorgelagerten Banden. Diese Einteilung ist fiir die Emissions- 
spektren jedoch nicht mehr richtig. Wahrend die Ag*- und Cu*-Akti- 
vierungen wieder wie bei der Absorption ein korrespondierendes Ver- 
halten zeigen, tibertrifft die Tl*-Aktivierung an Emissionsintensitat alle 
anderen Aktivierungen um mehr als eine GréBenordnung; dagegen 
laBt sich fiir die Pb**-Aktivierung iiberhaupt keine spezifische Emission 
feststellen, 

An Hand der Ergebnisse, die bei den Absorptions- und Emissions- 
messungen mehrfach aktivierter Kristallproben erzielt wurden, ist es 
moglich, einige Aussagen iiber den Absorptions- und Emissionsmechanis- 
mus in KBr(Tl)-Phosphoren zu machen. Das Absorptionsspektrum 
eines mehrfach aktivierten Kristalls setzt sich aus den Banden der 
entsprechenden Einfachaktivierungen zusammen. Der Einbau mehrerer 
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Aktivatoren stért in keiner Weise die Ausbildung der fiir jeden ein- 
zelnen Aktivator charakteristischen Absorptionsbanden, dabei bleiben 
auch die Verhaltnisse der Absorptionskonstanten in den Bandenmaxima 
erhalten (vgl. Fig. 4). Daraus folgt, daB sich der Absorptionsmechanis- 
mus entweder isoliert in den eingebauten Fremdionen!’, in einzelnen 
Molekiilkomplexen# oder im ganzen Kristallgitter, namlich zwischen 
Valenz- bzw. Leitungsband des KBr-Gitters und den dem ganzen Kristall- 
gitter angehérenden Aktivatortermen, die im Energiebereich zwischen 
diesen Bandern liegen, abspielt. In neueren Arbeiten wird fiir Tl*- 
Aktivierung angenommen, daB die Absorptions- und Emissionsprozesse 
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Fig. 9. Termschema fiir die Absorptions- und Emissionsbanden in KBr(Tl). + Absorptionsbanden; $ Emis 
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sionsbanden; unterbrochene Linie: Term, der nicht im Absorptionsspektrum nachgewiesen werden konnte 


in der durch Wechselwirkung mit dem Wirtsgitter gestérten Atomhiille 
des eingebauten Tl*-Ions stattfinden. Auf Grund dieser Annahme hat 
Wivtiams?" die langwellige Absorptionsbande und die Emissionsbande 
fiir KCl(Tl) berechnet. Diese Modellvorstellung ist jedoch nicht mit 
den Ergebnissen unserer Emissionsmessungen vereinbar. Die Emissions- 
spektren der zweifach aktivierten KBr(Tl)-Proben zeigen namlich, daB 
der Verlauf des Tl*-Spektrums durch die jeweilige zweite Aktivierungs- 
komponente stark beeinflu8t wird (vgl. Fig. 6). Ein derartiger EinfluB 
anderer Aktivatoren auf die Tl*-Emission ware aber nicht vorhanden, 
wenn sich der EmissionsprozeB in den Atomhiillen der Ti*-Ionen ab- 
spielen wiirde. Dagegen ist eine Stérung der Emission durch den Einbau 
anderer Aktivatoren denkbar, wenn man annimmt, daB es sich beim 
Emissionsmechanismus um Quantenspriinge zwischen Aktivatortermen 
handelt, die dem ganzen Wirtsgitter angehoren. 

Die fiir KBr(Tl) bestimmten Maxima der Absorptions- und Emissions- 
banden (vgl. Fig. 3 und 5) sind in Fig. 9 in ein Termschema eingeordnet. 
In diesem Schema werden die Absorptionsbanden bei 6,12, 5,841 und 
5,57 eV jeweils durch einen Elektroneniibergang vom Valenzband des 


21 FROMMHERZ, H.: Z. Physik 68, 233 (1931). 
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Wirtsgitters zu den Termen A, B und C des Aktivators reprdsentiert. 
Der langweiligen Absorptionsbande bei 4,76 eV soll nach diesem Modell 
ein Elektroneniibergang von dem mit Elektronen besetzten Term £ 
zum Leitungsband des Wirtsgitters entsprechen. Die bei der Licht- 
emission von KBr(Tl) bestimmten Photonenenergien /y (Emission) 
ergeben sich als Differenzen der Energieterme A, B und C einerseits 
und des Energietermes E andererseits nach folgender Beziehung: 


hv (Emission), = A —E =A+H—G 
hy (Emission); = B —-E =B+H—G (1) 
hy (Emission)> = C— E=C+H—G. 
Darin bedeuten: 
G = Photonenenergie des ersten Maximums der Grundgitterabsorption” 
H =G—E=Photonenenergie des langwelligen Maximums der TI*- 
Absorption 
A, B,C =Photonenenergien der kurzwelligen Maxima der Tl*-Ab- 
sorption. 


Die Emissionsbande bei 3,40 eV laBt sich nicht auf diese Weise mit den 
Maxima der Absorptionsbanden kombinieren, wenn man nicht im Aus- 
laufer der drei kurzwelligen Absorptionsbanden ein schwaches Maximum 
bei 5,25 eV vermutet. Diese Méglichkeit ist durch den in Fig. 9 gestrichelt 
eingezeichneten Term D und den entsprechenden Ubergang angedeutet. 

Ein Vergleich der in Tabelle 1 ftir die KBr(Tl)-Emission angegebenen 
Photonenenergien mit den nach den Beziehungen (1) aus den KBr(T)- 
Absorptionsdaten errechneten und fiir die jeweiligen Ubergange in 
Fig. 9 eingetragenen Energiewerten zeigt, daB die berechneten gegeniiber 
den gemessenen Emissionsenergien alle bis zu 2% zu hoch liegen. Das 
kann, neben unseren mit Fehlern von + 1% behafteten MeBergebnissen 
daran liegen, daB der fiir den Banderabstand in KBr eingesetzte Wert G 
zu klein ist. 

Uber die Zuordnung der in Fig. 9 eingezeichneten Terme A, B, C, D 
und F 1aBt sich auf Grund der in dieser Arbeit berichteten MeBergebnisse 
nichts aussagen. Eine spekulative Betrachtung iiber den Elektronen- 
austausch zwischen Br-Ionen und Tl*-Ionen in KBr(Tl) nach Art 
eines Bornschen Kreisprozesses*’ fiihrt bei Anwendung der Beziehung 
(2)*4 fiir den dazu nétigen Energieaufwand 

hy =(2A —1)2/r +E—JI—.--- (2) 
A = Madelung-Konstante; 7 =Ionenabstand im Gitter; e = Elementar- 
ladung 

#2 WtscH, R., u. R.W. Pout: Z. Physik 59, 812 (1930). 

*3 Born, M.: Z. Physik 79, 62 (1932). 

"4 STOCKMANN, F.: Naturwiss. 45, 502 (1958). 
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zu folgendem Ergebnis: 


Gitterenergie (KBr) (24 —1) e/r = 7,30eV 

Elektronenaffinitaét (Br-) E = 3,52eV 
— lonisierungsenergie (Tl*) I = — 6,12 eV 
— Energie zum Einbau von Tl* in KBr = —0,10eV 
a ie NN Ee eT a Tas 

Energieaufwand fiir den Elektronenaustausch = 4,60 eV. 


In Beziehung (2) ist der Polarisationsanteil beim Ausbau der Ionen sowie 
die elastische Deformation des Gitters nicht beriicksichtigt. 

Der fir den Elek- 
tronenaustausch Br~+ = Tabelle 2. Vergleich des nach dem Bornschen Kreis- 


Tl*—+Br-+Tl nach dem ?/70ze8?8 berechneten Energieaufwandes fiir den 

Bornschen KreisprozeB Elektronenaustausch zwischen Tl*- und Halogen- 

“saat ape E me vonen mit dey gemessenen Photonenenergie des lang- 
ie - aMeE RIC si welligen Maximums dey Tlt-Absorption 

trag stimmt etwa mit 


. | Berechnet 
der Photonenenergie des oe | Bnergieautyand Pine Soe 
Maximums der langwel- —gutctanz |... mein fur Elektronen- | ‘des langwelligen 
" f : Ps: A.H.-Gitter nach raicchonabloind Maximums der 
ligen Tl* -Absorptions- P. Braver?s | 2 Halogen und | Ti+-Absorption 
: = ; V 

bande in KBr iiberein. R eV al 
Daraus kann man schlie- a 

B aCl fiat 4,76 4,871 
Ben, daB durch den Ein- KCl 0,25 5.12 4.921 
bammvon elif “am das RbCl = 0106) | 5,16 4,981 
KBr-Gitter in der Sk ee oo on 

r so! | ,60 7 

* ‘ 

Nachbarschaft jedes T1*- RbBr 06 (tial 4.58 4.775 


Ions das 4P-Band der 

Br--Ionen um 1,86eV hodher als das Valenzband des ungestérten 
Gitters liegt und dadurch einen zusatzlichen, mit Elektronen be- 
setzten Term E im Bandermodell des KBr bildet. Diese Annahme 
scheint berechtigt, zumal eine Berechnung des Energieaufwandes fiir 
den Elektronenaustausch zwischen Tl*-Ionen und Halogenionen bei 
anderen Alkalihalogeniden mit den gemessenen Photonenenergien der 
langwelligen Absorptionsmaxima auf -+2% tibereinstimmt (vgl. Ta- 
belle 2). 

Die Lichtemission zusatzfreier KBr-Kristalle (vgl. Fig. 7) beruht ent- 
weder auf einer Verunreinigung, die sich im Absorptionsspektrum dieser 
Kristalle nicht bemerkbar macht, oder es handelt sich dabei um einen 
Elektroneniibergang zwischen F- und V-Zentren in KBr. Fir die 
zweite Deutung spricht, daB sich die Photonenenergien der Emissions- 
banden bei 2,63 eV (bzw. 3,15 eV) aus der Energiedifferenz der ,-Bande 
bei 4,76 eV (bzw. der V3-Bande bei 5,35 eV)?6 und der F-Bande bei 


25 BRAUER, P.: Z. Naturforsch. 8a, 273 (1953). 
26 DoRENDORF, H.: Z. Physik 129, 317 (1951). 
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2,05 eV2? in KBr ergibt. Durron und Mavurer** haben nach der 
Rontgenbestrahlung zusatzfreier KBr-Kristalle bei — 183°C durch 
thermisches Ausbleichen der gebildeten F- und V-Zentren Lumineszenz- 
emission erhalten. Da jedoch die Spektralverteilung dieser Emission 
nicht bestimmt wurde, kénnen die Ergebnisse von DuTTON und MAURER 
nicht mit der von uns beobachteten spontanen Lichtemission bei der 
Réntgenbestrahlung zusatzfreier KBr-Kristalle verglichen werden. 


Herrn Professor Dr. OTTO HAXEL méchten wir fiir sein fé6rderndes Interesse an 
dieser Arbeit herzlich danken. Die Eichung des Doppelmonochromators und des 
Photomultipliers konnten wir im Happel-Laboratorium fiir Strahlungsmessungen 
der Badischen Landessternwarte Heidelberg vornehmen. Dafiir sind wir dem 
Direktor der Sternwarte, Herrn Professor Dr. HANS KIENLE, zu Dank verpflichtet. 
Herr Priv.-Doz. Dr. Dierricu Lass und Herrcand. phys. JoH. P. MEHLTRETTER haben 
uns dabei durch wertvolle Ratschlage in dankenswerter Weise unterstitzt. Einer 
von uns (H.Lreutz) dankt dem Bundesministerium fiir Atomkernenergie fiir 
finanzielle Unterstiitzung. Die Arbeit wurde mit Mitteln der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft gefordert. 


27 MARTIENSSEN, W.: Z. Physik 131, 488 (1952). 
28 Dutton, D., u. R. MAURER: Phys. Rev. 90, 126 (1953). 
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Munchen 
NeutrinoriickstoSexperiment am Li’ 
Von 


K. H. LAuTERJUNG*, B. ScHimMER*, U. Scumrpt-RouR* 
und H. Marer-Leisnitz** 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 13. Mai 1959) 
The beta-decay of Li’>Be$*-— 2« is especially suitable in neutrino recoil experi- 
ments on account of the large beta-decay energy available and on account of the 
subsequent break up of Be’* into two «-particles. For the angular correlation 


between the antineutrino and the «-particle one obtains for our counter geometry 
and a Gamow-Teller interaction the angular distribution 


w(v)dy= (1 Ae 0.707 cos ») dv, 
c 


where 6 = — 1 for axial vector interaction (A) or b= +1 for tensor interaction (T) 
and where y is the angle between the direction of emission of the antineutrino and 
the «-particle. The measurement of the energy difference of the two «-particles 
in the Be®* decay, when the direction of the emission of the beta-particle is fixed, 
defines the angular correlation coefficient 6. In this experiment the value of b is 
found to be equal to —1.12+0.20, which shows axial vector interaction in the 
Gamow-Teller decay. 
1. Ziel der Untersuchung 

Bei erlaubtem f-Zerfall liefert die Theorie’ fiir die Winkelkorrelation 

zwischen Elektron und Antineutrino fiir den Ubergang zwischen nicht 


orientierten Kernen die Verteilungsfunktion 
w(8)de=(1 +a" -cos 0) db, (1) 


wo @ der Winkel zwischen Elektron und Antineutrino und a= -+1 fiir 
vektorielle (V), + 1/3 fiir tensorielle (J), —1/3 fiir axialvektorielle (A) 
und —1 fiir skalare (S) Kopplung ist. Bei gemischten Ubergangen gilt 
a=(ap—a4,)R+ 4, 
e2 |F |? eZ) |G)? 6550" 
WO dp = +1, ag = +1/3, ft der ft-Wert des betreffenden Zerfalls, |F|? das 
Absolutquadrat des Matrixelementes fiir Fermi-Wechselwirkung und 
* MPI Heidelberg. 
**x TH Miinchen. 


1 HamiLTon, D.R.: Phys. Rev. 71, 456 (1947). 
2 Jackson, J.D., S.B. TREIMAN u. H.W. WYLD: Nuclear Phys. 4, 206 (1956). 


3 ArpER, K., B. STECH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 
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Cr, Cg die Kopplungskonstanten fiir Fermi- bzw. Gamow-Teller-Ubergang 
sind?, Nach Gl. (1) werden Elektron und Antineutrino bei V- und T- 
Kopplung bevorzugt in gleicher Richtung und bei S- und A-Kopplung 
am haufigsten unter 180° emittiert. 

Das Experiment muB entscheiden, welche der von der Theorie dis- 
kutierten méglichen Kopplungsarten tatsachlich auftreten. 

Der Koeffizient a in der Verteilungsfunktion w (#) kann aus Neutrino- 
riickstoBexperimenten berechnet werden. Damit ist auch die Kopp- 
lungsart bestimmt. Ziel der vorliegenden Arbeit war, durch ein neues 
NeutrinoriickstoBexperiment einen Beitrag zur Beantwortung der Frage 
nach der Kopplungsart zu liefern. 


2. Zerfallsart und Winkelkorrelation 


Li ist fiir RiickstoBuntersuchungen besonders geeignet, da wegen der 
groBen Grenzenergie seines 6-Spektrums von 13 MeV und seiner geringen 
Masse die dem Endkern maximal erteilte RiickstoBenergie (11,4 keV) 
besonders hoch ist. 

Li8 zerfallt mit einer Halbwertzeit von 0,84 sec zu ~ 90% in ein mit 
2,9 MeV angeregtes Niveau des Be’, das seinerseits innerhalb von 
10°-%2sec in zwei a-Teilchen zerfallt®.*. Wahrend im Schwerpunkt- 
system die beiden «-Teilchen mit gleicher Energie (~1,5 MeV) unter 
180° auseinanderfliegen, tritt durch den Riicksto8 im Laborsystem eine 
Winkelabweichung g von der 180°-Richtung und eine Energiedifferenz 
der a-Teilchen AE, =E,,—E,. auf. Eine Abschatzung gibt die gut 
meBbaren GréBenordnungen: 


ws 10°; AE, = 370 keV. 


Bei der RiickstoBenergie von 11,4 keV und der Lebensdauer von 
~10°7! sec ist die von dem Be’*-Kern vor dem Zerfall in zwei «-Teilchen 
zuriickgelegte Strecke ~5-107@cm. Das Li® kann daher zum Riick- 
stoBexperiment auf einer diinnen Metallfolie gesammelt werden, ohne 
daB durch diese Unterlage eine Verfalschung der RiickstoBrichtung des 
Be’*-Kernes und damit der Emissionsrichtung der «-Teilchen auftritt. 
Bei dem Zerfall des Li8(2*) in das 2,0 MeV-Niveau von Be8(2*) sind 
AJ =0, An=0, AT=1 und log ft=5,65.% Damit liegt hier ein er- 
laubter, reiner Gamow-Teller-Ubergang vor. 

Der Spin des «-Teilchens ist 0. Daher miissen beim Zerfall des Be’* 
aus dem 2*-Zustand beide «-Teilchen je einen Bahndrehimpuls 1 mit- 
nehmen. Das ist nur méglich, wenn sie in einer Ebene senkrecht zur 
Spinrichtung des Be§* emittiert werden. Wenn durch Detektoren nur 

4 Rrpiey, B.W.: Nuclear Phys. 6, 34 (1958). 


° AJZENBERG, F., u. T. LAURITSEN: Rev. Mod. Phys. 27, 77 (1955). 
° Winn, M.M.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 67, 946 (1954). 
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diejenigen «-Teilchen registriert werden, deren Emissionsrichtung in der 
z-Achse liegt, dann werden von allen Li8-Zerfallen in das 2,9 MeV- 
Niveau des Be® nur solche ausgewahlt, deren Be®*-Endzustand in der 
x, y-Ebene polarisiert ist. In diesem Falle ist die Verteilungsfunktion 
bei reinem Gamow-Teller-Ubergang 


w (B,») dB dv =(1 +" cosB cos ») dB dy, (2) 


» Winkel zwischen Antineutrino und z-Richtung («,-Richtung), fp Winkel 
zwischen B-Teilchen und z-Richtung, b = —1 fiir A-, b = +4 fiir T-Kopp- 
lung*®. 


fay 
3. Versuchsanordnung le @ 
a) Allgemeine Ubersicht. ‘s. 
Zur Bestimmung des Win- < | 4 
kelkorrelationskoeffizien- 


ten bin der Verteilungsfunk- uit 

tion (2) wurde die Versuchs- | 

anordnung Fig.1a und b 
~gewahlt. Zwei «-Propor- le 

tionalzahler (P,,, P,,) in ; 2 
-+z-Richtung registrierten HN A 


die beiden unter (180 == 6)° Fig. 1. a Zahlanordnung, Py,, Py. Methandurchstrémte 


wegtfliegenden a-Teilchen, BD 8 aN fiir po Techen. Sion tu : Anthrazen- 
% A : : Szintillationszahler fiir f-Teilchen. b Impulsdiagramm des 
wahrend jeder der p- Szintil- Li’-Zerfalls (schematisch) 


lationszahler (Sg1, Sz») nur 

Ereignisse auswahlte, bei denen das f-Teilchen unter (45 + 8)° zur z-Rich- 
tung emittiert wurde. Die zu erwartende Verteilungsfunktion fiir den 
Winkel y zwischen Antineutrino und «,-Richtung bei festgehaltenem 
Winkel 6 = 45° lautet somit nach (2) 


w(v) =1+0,707 — bcos», (3) 


d.h. bei T-Kopplung wird das Antineutrino bevorzugt in «,-Richtung 
und bei A-Kopplung in «-Richtung emittiert. Damit ist die Bestim- 
mung des Winkelkorrelationskoeffizienten 6 auch aus der Verteilung der 
Energiedifferenz AE, =E,,—E,2 der zu jedem Zerfallsakt gehorenden 
a-Energien E,,, Ey, bei fester Emissionsrichtung der -Teilchen unter 
45° moglich. Da der £-Zahler Sz, aus Konstruktionsgriinden nicht unter 
dem fiir die Auswertung giinstigen Winkel 6 = 135° zur + 2-Richtung 
aufgestellt werden konnte, wurde er ebenfalls unter 8 = 45° angebracht. 
7 Private Mitteilung B. STECH. 


8 Morita, M.: Nuclear Phys. 6, 132 (1958). 
9 Morita, M.: Phys. Rev. Lett. 1, 112 (1958). 
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Zur Registrierung der zu einem Zerfall gehérenden Energien F,,, 
E.,2, E,; wurden die der Energie proportionalen Impulse der Detektoren 
(Fig. 1a) nach geeigneter, elektronischer Formung an die Platten eines 
Oszilloskops gegeben. Das Photo des durch eine ««$-Koinzidenz hell- 
gesteuerten Schirmbildes wurde ausgemessen. 

b) Erzeugung von Li’. Li wurde im Heidelberger Zyklotron mit der 
Reaktion Li? (d, p) Li8 
hergestellt. Den mechanischen Aufbau der Bestrahlungssonde und der 
Zahlkammer zeigt Fig. 2a und b. 


Lh 70cm 
a b 
Tig. 2. a Bestrahlungssonde mit Kammer und Zihler (Aufsicht). Sammelfolie S in Zahlposition. F Fenster 


zum Auswechseln der Sammelfolie, b Kammer mit Zaihler (Vorderansicht), ¢ Sondenkopf mit Sammelfolie S 
in Sammelstellung. 1’, Bremsvolumen, Vy Schutzvolumen 


. Eine innen mit einer etwa 20 u dicken Li,O-Schicht berauchte 50 U 
dicke Cu-Folie schlieBt den Sondenkopf vakuumdicht von der Zyklotron- 
kammer ab. Die Deuteronen von 10 MeV treffen nach einem Energie- 
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verlust von ~2 MeV in der Cu-Folie auf die Li,O-Schicht, aus der ein 
Teil der in der Stripping-Reaktion entstandenen Li8-Kerne mit einer 
Energie von <2 MeV heraustritt. Die Li8-Ionen (Reichweite <12 mm)? 
werden in dem mit Stickstoff von Atmosphdrendruck angefiillten Volu- 
men V, abgebremst und mit einer negativen Saugspannung von — 700 V 
auf einer diinnen Metallfolie S gesammelt, um anschlieBend in die 1,50m 
vom Bestrahlungsort entfernte Zahlposition gezogen zu werden. 

Zur Registrierung beider beim Zerfall von Be’* entstehenden «-Teil- 
chen muBte die Sammelfolie so diinn wie méglich sein, da jeweils ein 
a-Teilchen die Folie durchsetzen muBte. Zur Verwendung gelangten 
Goldfolien (0,18 mg/cm?), die freitragend an der Spitze eines 1mm 
starken Messingstiftes mit Leitsilber befestigt waren. Zum Schutz der 
empfindlichen Sammelfolie gegen die beim ruckartigen Zuriickschnellen 
der Sonde nachlaufenden Stickstoffdruckwellen war der Sammelstift 
mit einem Schutzvolumen (V,) umgeben, aus dem ebenfalls Stickstoff 
ausstrOmte und so ein Umklappen der Folie verhinderte. 


c) Das a-Proportionalzahlrohr. Das Energiespektrum der beim Zer- 
fall von Li8 > Be§* +2 He? emittierten «-Teilchen hat ein Maximum bei 
E,=1,5 MeV und eine Halbwertbreite von ~1,0 MeV, entsprechend dem 
breiten 2*-Niveau des Be’*. Ein geringer Anteil hochenergetischer 

_a-Strahlen stammt vom Zerfall des Be8* aus hoheren Niveaus, die von 
der Auswertung ausgeschlossen wurden". 

Derartige «-Energien lassen sich bei hohem f- und y-Untergrund mit 
guter Energieauflésung mit Methan-durchstrémten Proportionalzahl- 
rohren messen. Die Hauptschwierigkeit liegt in der Herstellung geeig- 
neter Fenster, die einerseits sehr diinn sein sollen, um gréBere Energie- 
verluste der «-Teilchen zu vermeiden und andererseits dick genug sein 
miissen, um dem Gasdruck des Fiillgases gegeniiber dem Kammer- 
vakuum standzuhalten. Der Gasdruck ist so zu wahlen, daB die Reich- 
weite der zu messenden Teilchen kleiner als die Zahlrohrlange ist und 
daB hochenergetische «-Teilchen, die sich im Zahlrohr nicht totlaufen 
und so nur einen Teil ihrer Energie im Gas verlieren, nicht kleine «-Ener- 
gien aus dem interessierenden Bereich vortauschen. Diese Erwagungen 
fiihrten zur Verwendung eines Zahlrohres mit folgenden Daten: 


Tabelle 
Tnnen- | wirksame| Einschu8- | Arbeits- | Draht- | Fiill- Fiill- 
ere ese Lange richtung spannung radius gas 
messer | 
Messingrohr | 46 mm |128mm _|_ parallel 1000 V |0,025mm | CH, | 150 Torr 
zum Draht | 


10 Ween F., H. NEvert u. O. Laarr: Ann. Phys. 30, 527 (1937). 
11 Frost, R.T., u. S.S. Hanna: Phys. Rev. 99, 8 (1955). 
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Zur Ausnutzung der vollen Zahlrohrlange waren in den aus Trolitul 
bestehenden Isolierscheiben Messingringe eingesetzt, die mit Hilfe eines 
Spannungsteilers auf das im Innern des Zahlrohres herrschende Po- 
tential eingestellt waren. Auf Drahtpotential liegende Schutzringe ver- 
hinderten Stérimpulse infolge von Isolationsfehlern. Das in einer der 
Isolierscheiben 15 mm neben dem Draht eingekittete Fithrungsrohr nahm 
die auswechselbare Fensterhalterung auf. Das Fenster bestand aus einer 
0,12 mg/cm? starken Formvarfolie. 


Gute Energieauflésung (~4% fiir 2 MeV) erreicht man mit CH,- 
durchstrémten Proportionalzahlrohren. Bei ruhendem Gas tritt schon 
nach kurzer Zeit durch Verunreinigungen aus den Zahlrohrwanden eine 
erhebliche Verschlechterung der Zahleigenschaften ein. Durch passend 
gewahlte Kapillaren wurde bei einer Durchstrémungsgeschwindigkeit 
von 0,2 cm/sec der Druck im Zahlrohr auf 150 Torr gehalten. 


DaB es bei der Auswertung des Versuches wesentlich auf die Energie- 
differenz der beiden «-Teilchen ankam, wurden beide Zahlrohre mit einer 
Hochspannungsquelle betrieben und von derselben Durchstrémungs- 
anlage mit Methan versorgt, so da8 Schwankungen der Zahleigenschaften 
stets gleichsinnig erfolgten. 


d) Der 8-Szintillationszahler. Das theoretisch zu erwartende E,-Spek- 
trum des Li8(2*) > Be§’* (2*)-Zerfalls hat ein Maximum bei 6 MeV und 
eine Grenzenergie von 13 MeV. Zur Messung dieser 6-Teilchen wurden 
zwei Anthrazen-Szintillationszahler mit 3cm dicken Kristallen von 
5 cm Durchmesser benutzt. 


e) Die Elektronik. Die Wirkungsweise der Elektronik veranschau- 
licht das Blockschaltbild Fig. 3. Vier Vorverstarker leiteten die Ausgangs- 
impulse der Detektoren zu den 5000fach verstérkenden Hauptverstar- 
kern V. Zwei Impulsverlangerer St! streckten die Impulse der beiden 
a-Zahlrohre im Maximum der Amplitude auf 5 usec. Ein von der Koin- 
zidenzstufe A, gesteuertes Tor lieB nur koinzidierende «,«.-Impulse 
durch. Auf diese Rechteckimpulse wurden mit der Additionsstufe Add 
verzégerte a By- bzw. a8 .-Impulse aufgestockt, die iiber zwei Gegen- 
taktverstarker an die Ablenkplatten eines Oszilloskops gelangten. Die 
Koinzidenzstufen AK, und Ky sorgten bei «, % By- bzw. «; % By-Koinzidenz 
fiir die Hellsteuerung des in Fig. 4 aus den geformten Impulsen konstru- 
ierten Schirmbildes. Einsatz und Dauer der Hellsteuerung waren so 
bemessen, da Anstieg und Abfall der Rechteckimpulse dunkel blieben. 
Die Stufen MW, K, und 4K unterdriickten koinzidicrende f, By-Ereig- 
nisse und Stérimpulse. Nach vorausgegangener Energieeichung der 


12 BERNSTEIN, W., R.L. Cuase u. A.W. ScHARDT: Rev. Sci. Instrum. 24, 437 
(1953). 
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Koordinatenachsen konnten die Energien der «- und f-Teilchen aus den 


Koordinaten der photographierten Schirmbilder (entsprechend Fig.4a 
und b) bestimmt werden. 


Fig. 3. Blockschaltbild der Elektronik. V Verstarker, St Impulsstrecker, Add Additionsstufe, T Tor, 
K Koinzidenzstufe, AK Antikoinzidenzstufe, M Mischstufe, H Hellsteuerung 


Im Phototubus war in der Ebene des Schirmbildes eine Plexiglas- 
scheibe mit eingeritztem Koordinatensystem angebracht, das bei jeder 
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Fig. 4a u. b. Aus den geformten Impulsen konstruiertes Oszilloskopschirmbild. Ey. E, Q> Egy 5 Es 2 die den 


Koordinaten proportionalen Energien der «- bzw. f-Teilchen. a Bild bei a &6,-Koinzidenz; b Bild bei 
4% By- Koinzidenz 


Aufnahme iiber den Blitzkontakt der Kamera kurzzeitig seitwarts be- 
lichtet wurde und so das Bezugssystem des Bildes lieferte. 


Es hatte geniigt, E,, nach oben und £,, nach unten als Strich aus- 
zulenken. Die zusadtzliche Auslenkung von £,, in x-Richtung fiihrte 
jedoch bei echten ««f-Koinzidenzen zu charakteristischen Schleifen 
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(Fig. 5), die sich deutlich von denen der zufalligen Koinzidenzen (Fig. 6) 
unterschieden, das Koinzidenzauflésevermégen also wesentlich ver- 


besserten. 


Fig. 5. Schirmbildaufnahme mit echten ,«.8, und «,«.8,-Koinzidenzen 


Von den 108 Li8-Kernen, die nach jeder Bestrahlung in der Zahl- 
position vorlagen, tregistrierte jeder 6-Zahler 5000 und jeder «-Zahler 


800 Teilchen. 


Fig. 6. Schirmbildaufnahme mit Zufallskoinzidenzen 


Die elektronische Koinzidenzauflésezeit wurde aus der Lange der 
koinzidierenden Rechteckimpulse zu t=1 usec bestimmt. Bei einer 
Zahlrate der «-Zahlrohre von 800 pro Bestrahlung ist die Zahl der zu- 
falligen a««-Koinzidenzen 0,8 und kann gegeniiber den erwarteten 80 


echten «%«-Koinzidenzen vernachlassigt werden. 
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Die Zahl der zufalligen ««f-Koinzidenzen pro Bestrahlung ist etwa 
0,9 bei ebenfalls 0,9 echten «« f-Koinzidenzen. Die Schirmbildaufnahmen 
sollten daher echte und zufallige Koinzidenzen in gleicher Haufigkeit 
enthalten. Da sich jedoch die Ereignisse beider Gruppen wesentlich 
durch die Form ihrer Schleifen unterscheiden, kénnen sie gut vonein- 
ander getrennt werden. Schleifenformen, die sich aus einer zeitlichen 
Verschiebung des Impuls- 
einsatzes der «-und $-Impulse Wie) 
von 0,15 usec ergaben, 
wurden noch als_ echte 
Koinzidenzen ausgewertet. 

Die tatsachliche Koinzidenz- 
auflésezeit war daher 1,5 x 
107 sec. Das ist auch die 
durch die zeitlichen Schwan- 
kungen des Einsatzes der 
Zahlrohrentladungen beding- 
te Grenze. Damit sind in den 
ausgewerteten aa«f-Koinzi- 
denzen noch etwa 15% zu- 
fallige enthalten. ; 


I 
4. Experiment und 
MeSergebnis di 
Wegen der kurzen Halb- f 
wertzeit des Li® wurde nur ity, 
3sec bestrahlt. Damit wa- « ~ ~# rote 
ten stdrende Fremdaktivi- Fig. 7. MeBwerte und fiir b—1 (A) und b= +1 (T) berech- 


“ites (8 FY tol ts ole ae onetoaaen a 
IN2® mit 7 = 70 sec, 29sec 

und 7,3 sec) niedrig gehalten. Nach Eintreffen der Quelle in der 
Zahlposition wurde der KameraverschluB 3 sec lang gedffnet und die 
in dieser Zeit auftretenden ««f-Koinzidenzen auf Ilford 27/10 DIN- 
Film registriert (Fig. 5 und 6). Zur Kontrolle wurden auBerdem die 
w- und #-Zahlraten sowie die a«-Koinzidenzen gezahlt. Insgesamt 
wurden etwa 5000 Bestrahlungen und zahlreiche Kontroll- und Eich- 
messungen durchgefihrt. 

Zor Auswertung wurden echte und zufallige Ereignisse getrennt auf 
Millimeterpapier vergréBert gezeichnet. Vorbereitete Eichblatter er- 
méglichten die Aussortierung aller Ereignisse mit 1,6522£,=4,0 MeV 
fiir alle B-Energien =1,0 MeV. Bei der Berechnung der fiir 7- und 4- 
Kopplung zu erwartenden Kurven wurde das bekannte £,-Spektrum 
fiir den Bereich £;= 1,0 MeV benutzt. 

Z. Physik. Bd. 155 37 
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Wie zu erwarten war, haben die zufalligen Koinzidenzen eine symme- 
trische Verteilung um JE,=0. Da in der experimentellen Kurve fir 
echte ««$-Koinzidenzen noch 15% zufallige Ereignisse enthalten waren 
(S. 555), wurde deren Anteil entsprechend der Verteilung der zufalligen 
Koinzidenzen abgezogen. 

Fig. 7 enthalt die so korrigierten MeBpunkte. Die fiir b= —1 (A) 
und 6=+4 (7) gezeichneten theoretischen Kurven wurden mit den 
bekannten E,-1 und E,-Spektren in den oben angegebenen Energie- 
bereichen unter Beriicksichtigung der Foliendicke und der begrenzten 
Offnung der «-Fenster aus Energie- und Impulssatz berechnet. Dabei 
sind die Kurven auf die von den MeBpunkten umschlossene Flache nor- 
miert. Aus der Lage der Flachenschwerpunkte folgt 6 = —1,12+0,15. 


5. Kontrollmessungen 


Um mégliche Einfliisse systematischer Art zu vermeiden, wurden 
mehrere Kontrollmessungen durchgefiihrt: 


a) Vertauschung der «-Zahler-Anschliisse sollte verhindern, da8 das 
Ergebnis durch fehlerhafte Elektronik zustande kam. Ein Vergleich der 
getrennt ausgewerteten Messungen ergab keinen Unterschied in der 
AE,-Verteilung. 


b) Fiir den Winkel » zwischen «-Teilchen und Antineutrino gilt nach 
Gl. (2) die Verteilungsfunktion 


w(B,v)dy= \! +b cosB cos») dy. 


Wird das f-Teilchen unter einem Winkel von 8 =90° registriert, so ist 
w(90°, v) =1 zu erwarten. Dafiir ist die AF,-Verteilung um AE,=0 
symmetrisch. Die mit 6 = 90° durchgefiihrten Messungen zeigten dieses 
Ergebnis. 

c) Die Auswahlregel des Isotopenspins verbietet beim Li§(2*) > Be&* 
(2*)-Zerfall einen Fermi-Ubergang. Es konnte gepriift werden, wie gut 
diese Auswahlregel erfiillt und wieweit noch Fermi-Anteil vorhanden ist. 

Hierzu war die Messung der Winkelverteilung zwischen den beiden 
beim Be®*-Zerfall emittierten «-Teilchen erforderlich, die in einem ge- 
sonderten Experiment mit Hilfe eines richtungsempfindlichen Doppel- 
zahlrohres aufgenommen wurde’, Der Vergleich der experimentellen 
MeBpunkte mit den theoretisch fiir 4 bzw. V zu erwartenden Verteilun- 
gen ergab eine V-Beimischung <10%. 


d) Die Lis-Kerne wurden in einer (d, $)-Stripping-Reaktion im Zyklo- 
tron erzeugt. Ihre Spinrichtungen liegen in einer Ebene senkrecht zum 


13 LAUTERJUNG, K.H., B. ScHimMER, U. Scumipt-Rour u. H. MArIeR-LEIB- 
nitz: Z. Physik (im Druck). 


NeutrinoriickstoBexperiment am Li8 557 


Deuteronenstrahl. Da die Saugspannung der Sammelfolie nicht in den 
von den Deuteronen in der Stickstoffatmosphare gebildeten Ionen- 
schlauch hineinreicht, wurden nur solche Li8-Ionen gesammelt, die aus 
einem begrenzten Winkelbereich in Richtung auf die Sammelfolie aus 
dem Ionenschlauch heraustreten. 

Diese so gesammelten Li§-Kerne sollten eine bevorzugte Spinorien- 
tierung in +2-Richtung haben. Wenn diese noch in der Zahlpositiven 
vorlage, ware bei dem gemessenen Zerfall auch noch eine bevorzugte 
Ausrichtung des Anfangszustandes vorhanden. Damit wiirde dann fol- 
gende Verteilungsfunktion’ gelten 


w(B,v)dBdvy=|1+b < cosB cosy + 6 P(cosp — cos ») dBdy (4) 


P Polarisationsgrad. Zur Bestimmung von P wurden mit zwei Zahlern 
die £-Zahlraten gleichzeitig in +2z- und —z-Richtung gemessen. In 
+ z-Richtung polarisierte Li’-Kerne wiirden die f-Teilchen bevorzugt in 
—2z-Richtung emittieren und somit eine hdhere Zahlrate des unteren 
f-Zahlers bewirken. Um Fehlmessungen durch verschiedene Diskrimi- 
natorstellungen der beiden Kandle zu vermeiden, wurde der Zyklotron- 
magnet umgepolt und dadurch eine eventuelle Polarisation der Li8-Kerne 
um 180° gedreht. 

Die Messungen unter den Versuchsbedingungen des Experiments 
ergaben PX1%. Fir P=1% folgt aus (4) 


w (45°, v) — (1 +6 - 0,73 - cosy) dy. 


Der Einflu8 einer eventuellen Polarisation auf 0 ist somit <4%. 


6. Diskussion 
Die Messung der AEZ,-Verteilung lieferte einen Winkelkorrelations- 
koeffizienten b =— 1,12 mit einem mittleren Fehler von -+-0,15. Die 
Kontrollmessungen, die <10% V-Beimischung und <1% Polarisation 
der Li8-Kerne ergaben, vergroBern den Fehler von 6 auf +0,20, so daB 
als Ergebnis dieser Arbeit 
Oe ele O20 


angegeben werden kann. Erwartet wurde b = —1 fiir A- und d= + 1 fiir 
T-Kopplung. Damit laBt sich der Gamow-Teller-Zerfall des Li® innerhalb 
der Fehlergrenzen durch axialvektorielle Kopplung _ beschreiben. 
M. Morita? hat darauf hingewiesen, daB dieser groBe negative Winkel- 
korrelationskoeffizient auBerdem den 2*-Zustand des Li8 bestatigt. Ein 
p-Ubergang des Li8 von 1*—>2* bzw. 3*—>2* hatte einen Winkelkorre- 
lationskoeffizienten b = — 1/3 bzw. b=-+4/7 zur Folge gehabt. 


14 CuasE, L.F. jr., u. G. Igo: Phys Rev. (im Druck). 
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Aus einer kombinierten Messung von Zirkularpolarisation und Reso- 
nanzstreuung der y-Strahlung beim K-Einfang von Eu’ bestimmten 
GOLDHABER, GRopzINS und SuNyAR® die Helizitat des Neutrinos zu 
Hy) =A 

Von LAUTERJUNG, SCHIMMER und Mater-LEIBnitz?*.7 wurde als 
Teilergebnis der vorliegenden Arbeit das Uberwiegen der A-Kopplung 
beim f-Zerfall des Li® nachge- 
wiesen, d.h. die Helizitat des 
Antineutrinos ist H(y) = +1. 

In einer Wiederholung der 
Messung am He®?8 fanden HERR- 
MANNSFELDT u. a.!® mit der 
beim A*%-Experiment”® benutz- 
ten Apparatur einen Winkel- 
korrelationskoeffizienten a= 
— 0,39 + 0,02 (erwartet wurde 
— 0,33 fiir A- und 0,33 fir T- 
Kopplung). 

Aus neuen Untersuchungen 
des f-Zerfalls von polarisier- 
ten Neutronen konnten BURGY 

u.a.”! fiir diesen gemischten 
Fig. 8. MeBergebnisse neuerer Neutrino-RiickstoBexperi- f 
mente: a}*, b'®, c Ergebnisse der vorliegenden Ar- Fermi- und Gamow - Teller- 
RIPHIGSSO. Ordinaine Wea anaes & te erent 2) One ia 
a= (ap —ag)R +a; fire und e wurde gesetet:a—0/3  feststellen und dabei das rela- 

tive Vorzeichen von V und A 
bestimmen. LAURITSEN u. a.”*»?3 untersuchten ebenfalls den Li8- 
Zerfall. Durch Vergleich des Energiespektrums der unter 90° zum 
$-Teilchen emittierten «-Strahlen mit dei der unter 180° weg- 


0 g2 ae 4 46 G8 10 
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fliegenden «-Teilchen fanden sie beim Gamow-Teller-Zerfall etwa 90% 
axialvektorielle Kopplung. 

Die Ergebnisse dieser Arbeiten sind in Fig. 8 zusammengefaBt. In 
der gewahlten Darstellung sollten alle MeBpunkte auf einer Geraden 
liegen, bei der Steigung und Achsenabschnitt durch die Kopplungsarten 
bestimmt sind. Bei Giiltigkeit der Zweikomponententheorie miissen sie 
sogar entweder auf der V, A- oder der S, T-Geraden liegen. 

Alle MeBpunkte liegen innerhalb ihrer Fehlergrenzen auf der V, A- 
Geraden. Damit bestatigen diese Experimente die Zweikomponenten- 
theorie**"*8; 
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Herrn Professor B. StecH zu groBem Dank verpflichtet. Fir die Durchfithrung 
von Rechnungen mit der elektronischen Rechenmaschine der Technischen Hoch- 
schule Darmstadt sind wir Herrn Professor A. WALTHER und Herrn Dipl.-Mathe- 
matiker G. Hunp sehr dankbar. 

Diese Arbeit wurde unter Verwendung von Mitteln der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft durchgefiihrt. 


24 EE, 1.D. u. C.N. YANG: Phys. Rev. 105, 1671 (1957). 
25 SaLaM, A.: Nuovo Cim. 5, 299 (1957). 
26 LANDAU, L.: Nuclear Phys. 3, 127 (1957). 
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Ein richtungsempfindliches Zahlrohr 
und seine Anwendung beim Li’> Be*-Zerfall 


Von 
K.H. Lauteryunc*, B. ScHIMMER*, U. SCHMIDT-ROHR* 
und H. MareER-LEIBNITZ** 


Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 13. Mai 1959) 


A new type of proportional counter having a directional dependent efficiency has 
been used to measure the angular distribution of the «-particles of Be’ in the 
reaction Li’->Be®". From the experiment an upper limit of 10% for the amount 
of the Fermi contribution in the Li§ beta-decay is deduced. 


1, Ziel der Untersuchung 


NeutrinoriickstoBuntersuchungen an Li® hatten ergeben, daB der 
Gamow-Teller-Zerfall Li’ + Be®* +2« vorwiegend durch axialvektorielle 
(A) Kopplung beschrieben werden kann?. Fiir den hier vorliegenden 
Fall gilt dann die Winkelverteilung? ? 


w, (8, rv) dy = \! _ - cos B cos? dy, (1) 


mit 6-Winkel zwischen f-Teilchen und «-Richtung (+ 2-Richtung) und 
y-Winkel zwischen Antineutrino und «-Richtung. 

Bei reinem Fermi-Ubergang mit vektorieller (V) Kopplung besteht die 
Winkelverteilung > 7 


w, (9) dd = (1 +4 © cos 9) dd, (2) 


(a 


wo # der Winkel zwischen Elektron und Antineutrino und der Winkel- 
korrelationskoeffizient a= +1 ist. 


* MPI Heidelberg. 

*x TH Miinchen. 

1 LAUTERJUNG, K.H., B. Scutmmer, U. Scumipt-Roure u. H. MArer-LEIBNITz: 
Z. Physik (s. vorhergehende Arbeit). 

2 Private Mitteilung B. Strcu. 

3 Morita, M.: Nuclear Phys. 6, 132 (1958). 

4 Morira, M.: Phys. Rev. Lett. 1, 112 (1958). 

> Hamitton, D.R.: Phys. Rev. 71, 456 (1947). 

6 Jackson, J.D., S.B. TREmaN u. H.W. Wy Lp: Nuclear Phys. 4, 206 (1956). 

” ALDER, K., B. StEcH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 
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Fiir den Winkel B =90° ist w,=1, d.h. bei reinem Gamow-Teller- 
Ubergang hat das Antineutrino in diesem Falle eine isotrope Emissions- 
wahrscheinlichkeit. In der Verteilung w,(@) ist dann bei reinem Gamow- 
Teller-Zerfall a =0, dagegen ist a= +1 
bei reinem Fermi-Zerfall. Die Bestim- 
mung des Winkelkorrelationskoeffizien- 
ten a zwischen Antineutrino und Elek- 
tron liefert damit fiir 6 = 90° den Anteil 
an Fermi-Beimischung beim Li’-Zerfall. 


Die im Schwerpunktsystem unter 
180° auseinanderfliegenden «-Teilchen 
haben im Laborsystem durch den Riick- 
stoB eine Winkelabweichung ¢’ (< 10°) 
von der 180°-Richtung. Aus der Winkel- 
verteilung w (’) 1laBt sich a bestimmen. 


Nach Fig. 1 gehort zu allen auf einem 
Kegelmantel unter dem gleichen Win- 
kel @ emittierten Antineutrinos die 
gleiche RiickstoBkomponente des Be®*- 
Kernes in der — x-Richtung. Der Win- 
kel ? ist bei bekannter f-Energie daher i 
eindeutig durch die Projektion g des 2 
Winkels gy’ in die xz-Ebene bestimmt. 


, Fig. 1. Zahlanordnung. Da, Proportional- 
Zur Messung dieses Winkels 2 wurde doppelzahlrohr zur Messung der Emissions- 


ein richtungsempfindliches Doppelzahl- "tin ty site. ase or 
rohr benutzt. B-Teilchen 
2. Das Doppelzahlrohr 
In Abweichung vom normalen Proportionalzahlrohr hat das Doppel- 
zahlrohr zwei Zahldrahte mit getrennten Ausgangen (Fig. 2a und b). Die 
Zahlrohrdaten sind: 


Tabelle 
| 

Innen- : | . ee 

: k Draht- | scent Gas Arbeits 

Material durch- | Se ae rae | Fillgas rane spannung Fenster 
messer | 
Messingrohr | 34 mm | 160mm |0,025mm| CH, | 20 Torr} 560 V | 0,08 mg/cm? 
Formvar 


Bei angelegter Zahlspannung bildet sich um die beiden Drahte eine 
Potentialverteilung aus, die das Zylindervolumen in zwei Zahlvolumina 
einteilt. Ihre Grenzflache war unter y =45° zur Richtung y =O° ein- 
gestellt. . 

Wegen des geringen Gasdruckes verlieren die «-Teilchen im Zahlgas 
nur wenig Energie, so daB ihre spezifische Ionisation auf dem Wege 
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durch beide Zahlvolumina annahernd konstant bleibt. Die Zahl der in 
jedem Zahlvolumen gebildeten Ionenpaare und der vom jeweiligen Draht 
gesammelten Elektronen ist daher bei «-Teilchen gleicher Energie pro- 
portional zu den die Zahlvolumina durchsetzenden Wegen a und 0d 
(Fig. 2b). Das Verhaltnis dieser Strecken und damit der Amplituden 


ig? 


Fig. 2a u. b. Doppelzadhlrohr. a Konstruktionsskizze. V Verstarker, St Impulsstrecker. 
b Lage der Zahlvolumina 


der von den Drahten abgegebenen Impulse 41, %2 (Fig. 2a und b) ist 
eine von der Energie F, unabhangige Funktion des Winkels ¢. 

Nach Umformung dieser Impulse in amplitudenproportionale Recht- 
eckimpulse wurden diese an die Ablenkplatten eines Oszilloskops gelegt. 


a 
Fig. 3a u. b, Deutung der Schirmbildaufnahme. a Die Lage des Punktes bestimmt den Winkel » tiber 


A=aretg a/b =f (); (s. Fig. 6). b Bas, Eg den Koordinaten proportionale «- bzw. 8-Energien 


8 
Auf seinem Schirm erzeugten sie einen durch eine «4 %-Koinzidenz 
hellgesteuerten Punkt, dessen Koordinaten den Winkel p und die Energie 
des «-Teilchens bestimmten (Fig. 3a). Die theoretische Beziehung zwi- 
schen @ und seinen Bestimmungsstiicken wird in Abschnitt 4 gegeben. 

Praktisch wurde die Eichung mit «-Strahlen durchgetiihrt, die unter 
definierten Winkeln in das Doppelzahlrohr eingeschossen wurden. Als 
a-Quelle wurde ThC und ThC’ verwendet (6,05 MeV von ThC und 
8,78 MeV von ThC’). Zur besseren Trennung der beiden «-Energien 
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wurden die «-Teilchen in einer 20 u-Al-Folie auf 1,6 bzw. 6,0 MeV ab- 
gebremst. Fig. 4 zeigt eine Schirmbildaufnahme, deren Lichtpunkte von 
unter ~=—O°, 0°, +6° mit ecinem Offnungswinkel von etwa +0,5° 
in das Doppelzahlrohr eingeschossenen «-Teilchen erzeugt wurden. Das 
Zahlrohr hat einen Gesamtmefbereich von 14°. Die Winkelauflésung 
betragt +0,5 : 


Fig. 4. Schirmbild. «-Teilchen unter g = — 6°, 0°, + 6° mit einem Offnungswinke von + 0,5° in das Doppel- 
zahlrohr eingeschossen. Quelle: ThC und ThC’, Energien durch 20 y-Al-Folie auf 1,6 bzw. 6,0 MeV 
herabgesetzt 


3. Versuchsanordnung und Mefergebnis 

Zur Bestimmung des Winkelkorrelationsparameters a der Gl. (2) 
wurde die Versuchsanordnung Fig. 1 gewahlt. 

Die in einer (d, #)-Reaktion am Li’ im Heidelberger Zyklotron er- 
zeugten Li’-Ionen wurden auf einer diinnen Al-Folie elektrostatisch ge- 
sammelt und innerhalb einer Sekunde in Zahlposition gebracht (Halb- 
wertzeit der Li8-Kerne: 0,84 sec). Das CH,-durchstrdinte Proportional- 
zahlrohr P, , registrierte die in —z-Richtung scharf ausgeblendeten «-Teil- 
chen des Be®*-Zerfalls, wahrend die Richtung des zugehorenden zweiten 
#-Teilchens mit dem Doppelzahlrohr D,, bestimmt wurde. Ein f-Szin- 
tillationszahler S, wahlte von allen registrierten Be**-Zerfallen nur die 
aus, zu denen ein unter 90° zur x-Richtung emittiertes 6-Teilchen ge- 
hdrte. Bei der Winkelauflésung von + 0,5° genitigte die Bestimmung der 
Nullinie durch optische Justierung. Daher wurde von der Moglichkeit 
abgesehen, die Nullinie aus den unter Verwendung von zwe? B-Zahlern 
aufgenommenen Winkelverteilungen festzulegen. 

Die Registrierung eines Li’ Be*"-Zerfalls erfolgte in der in Fig. 3b 
gezeigten Weise auf dem Schirm eines Oszilloskops. Auf die den Winkel p 
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bestimmenden Rechteckimpulse %,, und %,, wurden verzdgert die Im- 
pulse des Proportional- bzw. des Szintillationszahlers aufgestockt. Aus 
dem durch aa«f-Koinzidenz hellgesteuerten und photographierten 
Schirmbild wurden der Winkel gy und die Energie E,, bestimmt. 
Die Auswertung aller Ereignisse mit 1,6<2£,<4,0 MeV liefert die in 
Fig. 5 gezeigte Haufigkeitsverteilung des Winkels gy. Die fiir a=0 und 
a=+41 theoretisch zu erwar- 
tenden Kurven sindaus Energie- 
und Impulssatz unter Verwen- 
dung des bekannten E,-Spek- 
trums fir E;=1,0 MeV und 
des bekannten £,-Spektrums 
fir 0,8 E,<=2,0 MeV berech- 
net. Dabei wurden die begrenz- 
te Fensteréffnung der Zahler 
(|p|7,0°) sowie deren Auf- 
lésung und die Dicke der Sam- 
melfolie mit beriicksichtigt. Die 
theoretischen Kurven sind auf 
die von den MeB8punkten um- 
schlossene Flache normiert. 
Die Ubereinstimmung der MeB- 
punkte mit der theoretischen 
Kurve fiir @=0 (reiner Ga- 
mow-Teller-Zerfall) begrenzt 
eine Fermi-Beimischung auf 
} <= 10%. Zum _ gleichen’ Er- 


My) 
7oh 


Td 4 T a) 3 T T rs 
-8 ak -¥° =2° 0 #2? +ye 46° @ +8° 


gebnis kommen auch LaAuRItT- 

Fig. 5. Gemessene Haufigkeitsverteilung N (@) der a«f- SEN u.a.® unter Verwendung 

Koinzidenzen in Abhiangigkeit vom Winkel @ und die von Kreisringblenden und bei 

eo oat ome cme" ittclang ther ‘alle Ree 
tungen. 

Der Vorteil der in der vorliegenden Arbeit benutzten Methode be- 
steht darin, dab hier einerseits durch Verwendung des richtungsempfind- 
lichen Zahlrohres und andererseits durch Auswahl der Li8’—>Be’*-Zer- 
falle, bei denen das 6-Teilchen unter B = 90° emittiert wurde, die fiir a =0 
zu erwartende Kurve sich ausgepragter von der fiir a = + 1 unterscheidet. 
Der relativ groBe statische Fehler der MeBpunkte ist dadurch bedingt, 
da das vorliegende Experiment im Verlaufe der Untersuchung gegen- 
iiber der Bestimmung der Kopplungsart beim Gamow-Teller-Zerfall! 
zurtickgestellt wurde. 

8 LAURITSEN, T., C.A. BARNES, W. A. FOWLER u. C.C. LAuRITSEN: Phys. Rev. 
Lett. 1, 326 (1958). 
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4. Diskussion 

Durch geeignete Wahl des Verhiltnisses dlr und des Winkels y (Fig. 1) 
kann das Doppelzahlrohr auch den Erfordernissen anderer Experimente 
angepaBt werden. 

Bei gleicher Verstarkung der den Strecken a und b proportionalen 
Impulse «,, %,, an den Zahldrihten ist der auf dem Oszilloskopschirm- 
bild gemessene Winkel / eine Funktion des Winkels gy mit den Parametern 
d/r und y. Es gilt 


eal ya SI 
sin {7+ —aresin “ ———_ 


+70 


-10 


Fig. 6a u. b. Auf dem Oszilloskopschirmbild gemessener Winkel A in Abhangigkeit vom Winkel m mit y als 
Kurvenparameter. a Kurvenschar ftir den relativen Quellenabstand d/y=3. b Kurvenschar fiir d/r=5 


Diese Beziehung ist in Fig. 6a fiir d/y =3 und in Fig. 6b fiir d/ry =5 mit y 
als Kurvenparameter dargestellt. Die berechneten Kurven stimmen im 
vorliegenden Fall mit den gemessenen tiberein, wenn 7 durch 7,4; =0,8 r 
ersetzt wird. Dies ist wohl die Folge des geringeren Beitrages der Rand- 
zone zum Impuls des Proportionalzahlrohres. 

Um Zweideutigkeit der Kurve 4 =/() zu vermeiden (Fig. Gay = 75°), 
mu8 y<90° —arcsin(7/d) gewahlt werden. Da fiir groBe Winkel y die 
Kurvenform verzerrt ist und ein kleiner A-Bereich tiberstrichen wird, 
bei kleinen Winkeln y dagegen ein enger y-Winkelbereich vorliegt, wurde 
hier der Winkel y = 45° benutzt. 

Herrn Professor J. H. D. JENSEN und Herrn Professor B.StEcH danken wir fir ein- 
gehende theoretische Diskussionen. Herrn Professor A. WALTHER und Herrn Dipl.- 
Mathematiker G.Hunp sind wir fiir die Durchfithrung von Rechnungen mit der elek- 


tronischen Rechenmaschine der Techn. Hochschule Darmstadt zu Dank verpflichtet. 
Diese Arbeit wurde unter Verwendung von Mitteln der Deutschen Forschungs- 


- gemeinschaft durchgefihrt. 
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Die Elektronenpolarisation 
beim O- > O+-Beta-Zerfall des Ho'* 
Von 
WoLFGANG BUBRING 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 25. Mai 19359) 


The polarization P of the beta-rays from Ho'™ and P™ has been mace ay using 
the method of combined multiple- and Mott-scattering. The result for pz — aver- 
‘ 


e ahiet 
aged over the energy range accepted by our apparatus ' — 0.8} is 


wry 


(= Fy \ = (0.00 + 0.02) (/—P = 4 
: € "Ho™,) Av \ / € Pav 


Furthermore, it is shown that only a small deviation of the polarization from the 
normal value — P/* = 1 is to be expected for P™ electrons. Electron polarization 


. 

and spectrum shape of the 0 +0°-transition of Ho’ are discussed with respect 
to the contribution of pseudoscalar coupling. On the basis of the two component 
theory of the neutrino (Cj = Cj-. C4 = C4, Cp= Cp) one obtains an upper limit on 
the contribution of P-coupling: (C#/C4)|/By,|2 <3 - 10-7. If on does not assume the 
validity of the two component theory of the neutrino, however, the experiments 
are compatible with an arbitrary amount of P-coupling. In this case the experimen- 
tal result indicates, that the two component theory of the electron (Cp=Cy, 
C4=C4, Cp= — Cp) is valid. 

As a by-product, this work contains a compilation of formulas which are needed 
for electron polarization calculations using tabulated functions. 


A. Einleitung 


Das 27 h-Ho'® geht in 47% der Zerfalle durch einen O- Soxtex 
gang (Ey = 1,84 MeV) in den Grundzustand des Er iiber. Gegeniiber 
anderen nonunique einfach verbotenen Ubergangen zeichnen sichO-< O*- 
Ubergange dadurch aus, daB in die meBbaren GréBen weniger Kern- 
matrixelemente, also weniger unbekannte Parameter, eingehen. Des- 
halb besteht die Aussicht, da8 man einen eventuellen Beitrag der pseudo- 
skalaren Kopplung finden kénnte. 

Die experimentellen Spektren von O- > 0*-Ubergangen waren lange 
ein Beweis fiir das Vorhandensein der P-Kopplung. Ihre im wesent- 
lichen erlaubte Form 1aBt sich namlich nicht mit reiner Tensor-Kopp- 
lung erklaren. (Skalare Kopplung und Vektor-Kopplung kénnen wegen 
der Auswahlregeln nicht beitragen.) Aber auch mit TP-Kopplung erhilt 


a ae 


rat 
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man nur qualitative Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experi- 
ment. Nachdem sich herausgestellt hat, daB nicht skalare und Tensor- 
Kopplung fiir den £-Zerfall verantwortlich sind, sondern Vektor- und 
Axialvektor-Kopplung, haben sich die Verhiltnisse geandert. Die 
Spektren von O-->O*-Ubergingen lassen sich gut mit reiner A-Kopp- 
lung erklaren?»8. Deshalb und aus theoretischen Griinden*® nimmt 
man an, daB die P-Kopplung beim f-Zerfall nicht vorhanden ist. Wir 
werden jedoch im einzelnen untersuchen, wie sich ein Vorhandensein 
der P-Kopplung bei der Elektronenpolarisation und im Spektrum von 
O-<> O*-Ubergingen bemerkbar machen kénnte. Wenn man von der 
Zweikomponententheorie des Neutrinos ausgeht, muB man einen Effekt 
erwarten, da die Polarisation fiir A- und P-Kopplung verschiedenes Vor- 
zeichen hat. Das liegt daran, daB bei V- und A-Kopplung Neutrino 
und Elektron gleichen Schraubensinn haben, bei S-, T- und P-Kopp- 
lung aber entgegengesetzten. 

Die experimentellen Werte®® fiir die Elektronenpolarisation beim 
Pr'4-Zerfall, dem einzigen bisher untersuchten O- > O*-Ubergang, geben 
‘innerhalb ziemlich groBer Fehlergrenzen keine Abweichung vom not- 


malen Wert — P / = =1. Wir wollten einen anderen O-->O*-Ubergang 


untersuchen und haben die Polarisation der Ho!®*-6-Teilchen gemessen. 


B. MeBmethode 


Die Polarisation wurde mit Hilfe der Mott-Streuung nach vorher- 
gehender Vielfachstreuung bestimmt. Die Methode und die verwendete 
Apparatur sind friiher im einzelnen beschrieben worden®%. Da das 
Ho! harte y-Strahlung aussendet, wurde der Abstand zwischen Viel- 
fach- und Einzelstreufolie um 5 cm vergréBert, damit die Bleiabschir- 
mung der Zahler gegeniiber dem Praparat verstarkt werden konnte. Die 
Elektronenpolarisation des Ho1®* wurde relativ zu der des P#? gemessen. 
P22 ist aus experimentellen Griinden als Vergleichsstrahler besonders 


geeignet. 
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C. Praparate 


Als Praparattrager dienten 10 u-Hostaphan-Folien (1,4 mg/cm?), die 
auf Aluminiumraihmchen aufgeklebt waren. Der Durchmesser der Pra- 
paratschichten betrug etwa 15 mm. 


Das P%2-Praparat wurde durch Eintrocknen der Orthophosphat- 
Lésung* auf der Hostaphan-Folie, die mit einem diinnen Insulinfleck 
versehen war, hergestellt. Speziell beim P3? kann man so relativ homo- 
gene Schichten erhalten. Das Praparat hatte eine Starke von etwa 
2,4 mC und eine Dicke von etwa 0,4 mg/cm?. Die Korrektur fiir Depolari- 
sation im Praparat ist in diesem Fall vernachlassigbar. 


Ho!®6 wurde durch Bestrahlung von Ho!® im Reaktor Garching/Miin- 
chen hergestellt. Ho,O; (Reinheit 99,9% ) ** wurde dort bei einem Neu- 
tronenflu8 von 10” bis 1018/cm? sec etwa 10 Std bestrahlt. Das Ho,O, 
wurde in HoCl, iiberfiihrt und im Vakuum aufgedampft. Dazu diente 
ein durch Elektronensto8 geheizter Tantaltiegel mit guter Richtwirkung. 
Diese Methode ist fiir das Aufdampfen radioaktiver Substanzen beson- 
ders geeignet ***. Bei Vorversuchen hatte sich gezeigt, daB die HoCl,- 
Schichten rekristallisieren und dadurch abbréckeln. Es gelang jedoch, 
durch Zugabe geeigneter Verunreinigungen (10% Ag) die Rekristalli- 
sation zu verhindern. Die aufgedampften HoCl,-Schichten enthielten 
weniger als 10% Ag. Das Ho!®-Praparat war homogen und hatte eine 
Dicke von 1,2 mg/cm. Die in diesem Fall anzubringende Depolarisa- 
tionskorrektur® betragt 0,5 %. Das Ho!®*-Praparat, das etwas schwacher 
als das P**-Praparat war, enthielt keine langlebigen radioaktiven Ver- 
unreinigungen, wie sich aus dem Abfall wahrend der Messungen und 
einer weiteren Messung nach langerer Zeit ergab. Eine merkliche Pro- 
duktion des 30 Jahre-Ho'®™ war auch nicht zu erwarten gewesen”. 
Der Abfall wahrend der Messungen entspricht einer Halbwertszeit von 
26,8 h in Ubereinstimmung mit dem neuesten Wert! von (26,9 +0,1) h. 


D. Messungen 


Die Maximalenergien von P* (1,71 MeV) und Ho!® (1,84 MeV) unter- 
scheiden sich nur wenig. Daher sind die f-Spektren, nach Multipli- 
kation mit der Nachweiswahrscheinlichkeit der Apparatur, einander so 
ahnlich (Fig. 1), daB nach fritheren Ergebnissen keine Korrektur fiir die 
Verschiedenheit der 6-Spektren angebracht zu werden braucht®-%, Fiir 


* Geliefert von der Firma Amersham (England). 
** Geliefert von der Firma Dr. W. Franke, Frankfurt a.M. 
*** Eine Beschreibung der Aufdampfapparatur ist in Vorbereitung. 
1 Mirton, J.C.D., J.S. FRASER u. G.M. Mitton: Phys. Rev. 98, 1173 (1955). 
4 Cork, J.M., M.K. Bricr, R.G. HELMER u. R.M. Woops jr.: Phys. Rev. 
110, 526 (1958). 
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die gemessene Asymmetrie* x und die Polarisation P gilt dann die 


Beziehung /_p/®) 7 p]?\  «(Hol6s) 
@ (a ae ee ; 1) 


Qs 
SS) 


S 


Ho”? (a=-0*- Ubergang) 


—+ N(E)w(E) (willk. Einheiten) 
PS 
S 


0 
0 PER Ue i, OS foil 72 hee fe) 10 20 
—= £ (MeV) 
Fig. 1. 6-Spektrum N(£) multipliziert mit der Nachweiswahrscheinlichkeit w() fiir Elektronen, die mit der 


Energie E emittiert werden. Das f-Spektrum des Ho'**® wurde aus den Teilspektren zusammengesetzt '#: 
1,84 MeV (47%); 1,76 MeV einfach unique verboten (37%) ; 0,87 MeV (9%); 0,38 MeV (5%); 0,22 MeV (2%). 
Der Anteil des 1,834 MeV-0-—+0+-Ubergangs ist auBerdem gesondert eingezeichnet 


Die Gewichtsfunktionen fiir die Mittelung sind die Kurven in Fig. 1. Die 

gemessenen Werte fiir «(Ho1®*), x (P%?) und fiir die apparative Asymme- 

trie? Zapp, die mit emer Al- 

Einzelstreufolie und dem P*- Tabelle 1. Mefergebnisse 

Praparat bestimmt wurde, sind Ho) (%) ] ¥(P*) [%] Figo 

in Tabelle 1 zusammengestellt. ; 

In der untersten Zeile stehen 6,9340,21 | 6,9040,11 | 0,28 +0,10 
; : er ee f 1h er 

dio aus den Einzelmessungen fan, OE lane one 

gebildeten Mittelwerte. Die 6,66 4 0,26 

mittleren statistischen Fehler 6,96 + 0,31 

sind angegeben. Nach Beriick-  _ 6,82 + 0,33 

sichtigung der kleinen Depolari- 6,78 + 0,10 

sationskorrektur beim Ho?® und 

der apparativen Asymmetrie erhalten wir 


6,86+0,07 | 0,30+0,06 


(— P | ae (0,992 + 0,018) es Pf), ( fir? 0,8) . 


* Die Asymmetrie x folgt aus dem Verhaltnis der Zahlraten ,,Links’’ und 
,,Rechts‘ L/R=a(1+ #)/(1 — x). Der Faktor «, der Unterschiede in der Ansprech- 
wahrscheinlichkeit der Zahler beriicksichtigt, wird durch Vertauschung der beiden 


Zahler eliminiert. 
12 Cork, J.M., M.K. Brice, R.G. HELMER u. R.M. Woops jr.: Bull. Amer. 


Phys. Soc., Ser. II 3, 64 (1958). 
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Innerhalb eines Fehlers von 2% haben also die Elektronen des P®? und 
des Ho} gleiche Polarisation *. 


E. Uber die theoretische Berechnung der Elektronenpolarisation 
mit Hilfe tabellierter Funktionen 


Die Polarisation laBt sich schreiben als Quotient P=S’/S. S ist 
der Spektrumsfaktor**, der fiir fast alle interessierenden Falle in der 
Literatur zu finden ist (s. z.B. KoNoPINSKI und UHLENBECK?’, SMITH™, 
LeE-WuiTING!). Das Wesentliche ist, daB S’, der sog. ,,modifizierte 
Spektrumsfaktor“‘, dieselbe Struktur hat wie S. S’ geht aus S hervor’®, 
wenn die Kombinationen von Radialwellenfunktionen L,,..., R, und 
die Kombinationen von Kopplungskonstanten Dy y durch entsprechende 
andere Kombinationen L’,..., R, und Dx y ersetzt werden***. Die 
Definitionen dieser GrdéBen sind im Anhang zusammengestellt. 


Fiir eine punktférmige Kernladung sind die ungestrichenen Funk- 
tionen L,,...,R, von Rose etal.’ tabelliert worden. Die endliche 
Ausdehnung der Kernladung ist in den Tabellen der Coulomb-Phasen 
und Amplituden von Siiv und VoLcHoK}’ beriicksichtigt. Mit Hilfe 
einiger im Anhang zusammengestellter Beziehungen kann man alle 
bendtigten Funktionen L,,..., R/ aus den tabellierten GréBen berech- 
nen, so daB man die Elektronenpolarisation als Funktion der unbekann- 
ten Kernmatrixelemente ausrechnen kann. 


* Nach Abschlu&8 der Arbeit wurde uns bekannt, daf Ponp et al.!’ mit der 
Methode der MGller-Streuung einen Vergleich der Polarisation von Ho!®*- und P32- 
Elektronen durchgefiihrt haben. Ihr Ergebnis ist 


t 


/ : v ; ae \ 
[— p/®) = (0,968 + 0,097) = Pj— [fur —=>= 0,9}. 
Cc JHots ( / cps: \ Cc 


** Der Spektrumsfaktor ist hier so definiert, daB fiir erlaubte Ubergange 
S= {Dry |S 1]? + Dalla} Lg ist. 

x*x* S’ enthalt zusatzlich einige Terme, die aber normalerweise nicht von Inter- 
esse sind. Sie treten nur auf, wenn man entweder Interferenzterme zwischen VA 
und STP zulaBt oder die Kopplungskonstanten komplex sind. Diese Terme sind 
bei Lrr-Wurtinc® zu finden. 

18 KonopinskI, E. J., u. G.E. UHLENBECK: Phys. Rev. 60, 308 (1941). 

M4 Situ, A.M.: Phys. Rev. 82, 955 (1951). 

18 LeEE-WuitinG, G.E.: Canad. J. Phys. 36, 1199 (1958). 

16 LEE-WHITING, G.E.: Canad. J. Phys. 36, 252 (1958). 

1” Rose, M.E., C.L. Perry u. N.M. Dismuke: ORNI-1459 (1953). 

18 Sriv, L.A., u. B.A. VotcHoK: Tabellen der Coulomb-Phasen etc., Acad. 
Sci. U.S.S.R., Moskau 1956; Ubersetzung 1957, AEC-tr-2875. 

19 Ponp, T.A., W.A.W. Mexiuop u. E.D. Lampe: Bull. Amer. Phiyss Socy 
Ser. II 4, 77 (1959). 
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F. Die Polarisation der P**-Elektronen 


Der f-Zerfall des P®2 ist ein erlaubter Gamow-Teller- Ubergang 
(1°>0*), der jedoch einen groBen /f-Wert (log ft=7,9) hat und im 
Spektrum geringe Abweichungen von der erlaubten Form Zeret 770, sty 
Das 1a8t sich dadurch erklaren, daB der Ubergang nach dem Schalen- 
modell /-verboten und deshalb das erlaubte Kernmatrixelement un- 
gewohnlich klein ist. Daher miissen Interferenzterme zwischen dem 
erlaubten und den zweifachverbotenen Matrixelementen berticksichtigt 
werden”. Es ware in diesem Fall méglich, daB auch die Elektronen- 


polarisation P vom erlaubten Wert — P / * = 1 abweicht. Wir werden 
Cc 
aber sehen, daf diese Abweichungen klein sein sollten. Aus mehreren 


Messungen (FuBnote in Ref. 6 und Zusammenstellung in Ref. 8) kann 
man ebenfalls schlieBen, daB diese Abweichungen nicht gro8 sind.* 


Der Spektrumsfaktor fiir den 1*-+0*-Ubergang des P?? ist 23: 


S=Diy (fo |®L, 
+ Dy Re {(fe) (f (6 Pie \* LP GN, 
+ D4, Re {(fé) Pest ee ae fly) (2a) 


+ Dag Re {7( (a) (fys7 eral 3qL,—2M) 
+ Dy4 Re {(fe) (fae x7)*} (§g Ly +) 


und unter der Voraussetzung, daB die Zweikomponententheorie gilt und 
die Kopplungskonstanten reell sind, ist 


SD p= Dy 204, = Dy = Dy f= 24 Cy. (2b) 


Die Kernmatrixelemente sind wie bei KoNnoprnski und UHLENBECK™ 
bezeichnet, ¢ ist der Neutrinoimpuls, die iibrigen GréBen sind im Anhang 
definiert. Die GréBe des erlaubten Kernmatrixelementes kann man mit 
Hilfe der Werte der Kopplungskonstanten > aus dem /t-Wert bestimmen, 
wenn man fiir diesen die verbotenen Beitrage vernachlassigt. Bei der 
Abschatzung der verbotenen Matrixelemente setzen wir voraus, daB nur 
ein Nukleon, namlich das d;-Neutron, fiir den -Zerfall in Frage kommt. 


* Nach AbschluB der Arbeit wurde uns eine weitere Messung** bekannt: 
P= — (1,00 + 0,03) o/c. 

20 PortER, F.T., F. WAGNER jr., u. M.S. FREEDMAN: Phys. Rev. 107, 135 (1957). 

21 Jounson, O.E., R.G. Jonnson u. L.M. LANGER: Phys. Rev. 112, 2004 
(1958). 

22 TpEN, IcKo jr.: Phys. Rev. 109, 2059 (1958). 

23 ZWEIFEL, P.F.: Phys. Rev. 95, 112 (1954). 

24 KETELLE, B.H., A.R. Brosi, A. GALonsky u. H.B. WILLARD: Bull. Amer. 
Phys. Soc., Ser. II 4, 76 (1959). 

25 Sosnovsky, A.N., P.E. Spivak, Yu.A. Proxoriev, J.E. KuTikov u. 
Yu. P. Doprinin: Nuclear Phys. 10, 395 (1959). 
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Dann hat das Matrixelement eines auf 1 normierten, nichtrelativistischen 
Operators héchstens den Betrag 1 und das Matrixelement eines nor- 
mierten, relativistischen Operators den Betrag vy/cAy/o (Uy ist die 
Geschwindigkeit und 272A, die Compton-Wellenlange des Nukleons, 
o ist der Kernradius, fiir P®? gilt 4/0 =y5). Nun ist es sehr unwahrschein- 
lich, daB die Matrixelemente wirklich die maximale GréBe haben, die 
man nur bei erlaubten Ubergangen von einigen leichten und besonders 
von Spiegelkernen beobachtet, vielmehr folgt aus den /t-Werten®®?? 
von einfach nonunique verbotenen Ubergangen, daB verbotene Matrix- 
elemente etwa um den Faktor 5 kleiner sind. Unter Beriicksichtigung 
dieses Faktors erhalten wir fiir die vier verbotenen Matrixelemente die 
GroBen 3,46 - 10-3, 3,46 - 10-3, 1,34 - 10°, 1,9 - 10 # relativ zum erlaubten 
Matrixelement. Dann haben die vier Interferenzterme in Gl. 2a) die 
relativen GroBen 0,7, 2,1, 16, 11%. Der dritte Term ist iibrigens prak- 
tisch energieunabhangig. Fiir die Abweichung der Polarisation vom 


normalen Wert sind nur die Terme mit N, verantwortlich, da Lo ~wLy— 
ist, Fiir— 1 ist ebenfalls Now, fiir — = 0,7, das ist etwa die 
untere Grenze des Ansprechbereiches unserer Apparatur, ergibt sich 
Nox 1,05 Ny = Wenn wir den ungiinstigen Fall annehmen, da8 sich 
die Absolutbetrage der N, enthaltenden Terme addieren, erhalten wir 


fiir die Polarisation der P*?-Elektronen — P /e = 4 
: 


G. Die Elektronenpolarisation beim O-»Ot+-Ubergang des Ho!® 


Wir schlieBen also, daB innerhalb eines mittleren Fehlers von 3% 
das Ho! die gleiche Elektronenpolarisation hat wie erlaubte Uber- 
gange. Da nur etwa die Halfte der gemessenen Elektronen von dem 
0~-+0*-Ubergang stammen (Fig. 1) und fiir die anderen Ubergange 
P=— ~ vorausgesetzt werden kann, gilt fiir diesen — P/=. - 1 inner- 

c 


halb von 6%. Das Spektrum dieses Ubergangs hat im wesentlichen die 
erlaubte Form?8. 

Den Spektrumsfaktor S fiir 4 P-Kopplung findet man bei SmitH!4 
und KONOPINSKI und UHLENBECK® oder auch bei LEE-WuitiInc). Wir 
fiihren durch 


Sygsta for, (3.a) 
J Bys =t2fE-7 (3b) 


26 GOEPPERT-MAYER, M., S.A. MoszKowsk1 u. L.W. NorpDHEIM: Rev. Mod. 
Phys. 23, 315 (1951). 

2? NoRDHEIM, L.W.: Rev. Mod. Phys. 23, 322 (1951). 

28 GRAHAM, R.L., J.L. Worrson u. M.A. CLARK: Phys. Rev. 98, 1173 (1955). 
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zwei reelle?® Parameter z und 2 ein und erhalten fiir die Polarisation P: 


bss 
Ges p 
een paver 
SN 6-7? = Das{(My— 29M +4 Qe Ly) +2 (2N —2qL,)+ 
set? Light Dpp2* Ly 4D yp {22 2/P,+ (4b) 
+2 (2R)— 39 F)}, 
Wife oP 4 : 
SNfF Ff = Daa{(Oe — Fa + Sa Li) + 2(206 — 
= 410) > bat Lo} + Depa Ly eer (4c) 


+ Dip {282P = ie +2 (2K — 2 9P)) 


p und W sind Impuls und Gesamtenergie des Elektrons, g ist der Neu- 
trinoimpuls, die itibrigen GréBen sind im Anhang definiert. 

Die Koeffizienten von D2z"z” wurden berechnet fiir einen ausge- 
dehnten Kern mit einer Oberflachenladung unter Verwendung der 
Tabellen von Siiv und VorcHox!® (Kernradius 9 =0,426«A!) fiir 
Z =07 (richtig ware Z = 68) und fiir den entgegengesetzten Extremfall, 
einen Kern mit einer Punktladung, mit Hilfe der Tabellen von RosE 
et al.!” (90 =0,5%A4) fiir Z=68. Die Werte der Koeffizienten sind in 
Tabelle 2 zusammengestellt. Man bemerkt, daB8 die Koeffizienten fiir 
die reinen Kopplungen nur sehr schwach energieabhangig sind, wahrend 
die Interferenzterme eine groBe Energieabhangigkeit zeigen. Diese 
Feststellung ist davon unabhangig, ob man die Wellenfunktionen fiir 
eine punktférmige oder ausgedehnte Ladung benutzt. Ebenso sind die 
Schliisse, die wir in der weiteren Diskussion ziehen, im wesentlichen davon 
unabhangig. 

Der Ubersichtlichkeit halber schreiben wir die Gl. (4) noch einmal 
fiir die Energie W =1,5 mit numerischen Koeffizienten hin 


ae y _ —D'44 (109 — 19,42+0,862?) — Dpp 0,862? — Diy p(— 0,7522 +8,42) 
le + D4 (105 — 18,92+0,862?) + Dpp 0,8627 + Dap (0,992% — 10,52) ” 


(fiir Zweikomponententheorie und 


DDG (5b) 


reelle Kopplungskonstanten) . 


Wir wollen zunachst den Fall reiner A-Kopplung betrachten. Dann 
ist fiir einen weiten Bereich des Parameters 2 der Spektrumsfaktor sehr 


2) LONGMIRE, C.L., u. A.M.L. MesstaH: Phys. Rev. 83, 464 (1951). 
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Tabelle 2a. Koeffizienten von Dz”3z™ in Gl. (4b) und (4c) 
1 
(fiir Oberflachenladung, 9 =0,426a A*, Z=67) 


Daa® aa ! Saas 

Ww D4 | Daaz | Dppit ) D4p2zz | Dap: | wot 
eee ee SS — EEE 

1,1 104,0 | —18,95 | 0,8624 | 1,363 —14,74 | 0,417 

HS 104,6 — 18,90 0,8552 0,987 = 10,52 0,745 

3,0 104,1 — 18,60 0,8304 0,4710 Sey | SOs 

4,6=W% 101,8 | —18,06 | 0,8023 0,3058 | — 2,888 0,976 

| 
? Dia” ee: Pe oe bao) 
Ww Dia D'g42 Dag Digp22 Di, pz tee 
| 

1,1 HO9, Tadd *=<10,5201 | 086842 ee Bae 20,81 0,417 

1,5 108,7 Se 0,8596 — 0,7508 8,447 0,745 

3,0 £0650, |. = 48:79,1. 0.8325 IL 02863 3,232 0,943 

4,6=W, 103,0 | — 18,19 0,8039 — 0,1828 2,069 0,976 

Tabelle 2b. Koeffizienten von Dz"z™ in Gl. (4b) und (4c) 
(fiir Punktladung, 0 =0,5% “As ZS 68) 

Dg a3? | = ~ p v 

p DAA | D4az | pene | Dapzz Dap? v= 

0,5 192,5 | — 26,50 0,9121 1,414 — 20,29 0,447 

1,2 197,6 | —26.76 0,9052 1,014 — 14,22 0,768 

2,8 193,6 — 26,12 0,8818 0,5086 — 6,982 0,942 

4,49 = by 191,3 — 25,56 0,8542 0,3162 — 4,160 0,976 

segs : | 

, , 2442" a 4 , oo p v 

p Dia) NI Diaa? Diop | Dapts | Dap? a 

1,2 | 499,3 — 26,98 | 0,9072 | | 0,768 


& - . . . . . . Uv 
schwach energieabhangig und die Polarisation weicht wenig von — P / —=1 
c 


ab. Dieses Verhalten entspricht genau den experimentellen Ergebnissen. 
Lediglich fiir z-Werte in der Umgebung von z=+10 waren durch 


destruktive Interferenz der Spektrumsfaktor und P / = stark energie- 
abhangig und P / - wiirde empfindlich von z abhaéngen. In diesem Fall 


wiirde die Ubergangswahrscheinlichkeit um einen Faktor von der GréBen- 
ordnung 100 herabgesetzt. Obgleich der /t-Wert tatsichlich um etwa 
den Faktor 100 zu groB ist (log ff =8,2), schlieBen das experimentelle 
Spektrum und die Polarisationsmessung diese Méglichkeit aus, vielmehr 


mu fiir den groBen /t-Wert das Matrixelement f+? verantwortlich 
sein. 
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Nun wollen wir neben der A-Kopplung die P-Kopplung zulassen. 
Dann kénnen die Zweikomponententheorie (ZKT) des Neutrinos und 
die ZKT des Elektrons*® nicht gleichzeitig gelten, so daB wir zwei Falle 
zu unterscheiden haben: 

Wenn die ZKT des Elektrons gilt, ist D4p =D',p =0, — Dpp =Dpp = 
2C>, und wir haben praktisch dieselben Verhdltnisse wie bei reiner 
A-Kopplung, gleichgiiltig wie groB Cp ist. 

Gilt dagegen die ZKT des Neutrinos, so ist* D4p =2C4Cp, Dp =0, 
Dpp=Dpp=2C>p. Die Terme mit C% geben keine Abweichung von 
der erlaubten Spektrumsform, machen sich aber bei der Polarisation 
bemerkbar, da diese fiir P- und A-Kopplung verschiedenes Vorzeichen 
hat. Der stark energieabhangige Interferenzterm beeinflu8t sowohl die 
Polarisation als auch das Spektrum. 


Wir wollen aus unserem Ergebnis, da8 die Polarisation innerhalb von 
6% nicht vom normalen Wert — P / < = 1 abweicht, eine obere Grenze 


fiir den Beitrag der P-Kopplung ableiten. Die Grenze, die man mit Hilfe 
von Gl. (5a) erhalten kann, scheint zundchst deshalb relativ schlecht 
auszufallen, weil fiir spezielle Wertepaare (z, 7), ndmlich wenn 


2.C620,8622 452C, Cp(0,9922 — 10,52) a — 2C% 0,862? 


ist, keine Abweichung von — P / - = 1 eintritt. Die genauere Betrach- 


tung zeigt jedoch, daf fiir diese Falle das Spektrum stark von der 
erlaubten Form abweichen wiirde, so daB wir diese Méglichkeiten aus- 
schlieBen kénnen. Nun erhalten wir aus Gl. (5a) zunachst eine Grenze 
fiir 
OP rei. SHADE val? 6) 
Caliar ei 
die aber davon abhangt, welchen Wert wir fiir den unbekannten Para- 
meter z eingesetzt haben. Andererseits sind aber z und |f@-7 | keine 
unabhangigen GréBen, sondern durch den /t-Wert miteinander ver- 
kniipft, es ist namlich 
454-4008 
3-5 i (7) 
[fo-7 |? {105 — 18,92 + 0,862 } 


ity 


Wenn wir fiir eine Anzahl von z-Werten (— 0<z< + 0) eine Grenze 
fiir den Ausdruck (6) bestimmen und |f{@-7|? mit Gl. (7) eliminieren, 

* In diesem Fall ist ex 2C 4 Cp 2%, einer der in der FuBnote *** auf S. 570 er- 
wahnten Zusatzterme, in Gl. (4c) zu addieren und im Zahler von Gl. (Sa) zu sub- 


trahieren. ; 
39 IorrE, B.L., u. V.A. Lrusimow: Nuovo Cim. 10, 355 (1958). 
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stellen wir fest, daB die Grenze kaum noch von z abhangt, und wir erhalten 


Bys S310 (8) 


Beim Ho! erhalt man fiir den Beitrag der P-Kopplung wegen des 
groBen ft-Wertes eine besonders niedrige Grenze. Falls nur die Matrix- 
elemente [o@-7 und eventuell fy; kleiner sind als gew6hnlich und nicht 
etwa auch f By;, stellt das Hol® einen giinstigen Fall fiir die Gewinnung 
einer oberen Grenze von Cp dar. Uber die GréBe von f By; kann man 
kaum eine Aussage machen, man erwartet, daB 


2 2 2 
[By < tw AN we 10-8 


ist. Mit Riicksicht auf dieses Matrixelement ware es sinnvoll, noch 
andere 0-—>0*-Ubergainge zu analysieren. Ein gut untersuchter Fall 
ist das Pri44. Dort konnte die Spektrumsform experimentell wesentlich 
genauer als beim Ho!®* bestimmt werden, da 98% der Zerfalle durch 
den 0-->0*-Ubergang erfolgen. Das Spektrum hat im wesentlichen die 
erlaubte Form und kann mit reiner A-Kopplung sehr gut erklart wer- 
den? 31, In diesem Fall kann man mit Hilfe einer Polarisationsmessung 
die Grenze fiir den Beitrag der P-Kopplung kaum verbessern, da die 
C%,-Terme, die bei der Polarisation zusidtzlich einen Effekt geben, relativ 
klein sind [s. Gl. (5a); beim Pr! wiirden dort etwas geanderte Zahlen- 
werte stehen]. 


Die obere Grenze (8) kann als weiterer Hinweis dafiir angesehen 
werden, da die P-Kopplung beim f-Zerfall tiberhaupt nicht vorhanden 
ist, unter der Voraussetzung, daB die Zweikomponententheorie des 
Neutrinos (Cy = Cy, C,=C,, Cp=Gp)- gilt. Dann gilt die Zweikom- 
ponententheorie fiir Neutrino und Elektron gleichzeitig. 

Es ist jedoch auch eine andere Interpretation méglich (s. S. 575). 
Wenn man nicht die Zweikomponententheorie des Neutrinos voraus- 
setzt, sind die experimentellen Daten iiber 0° +0*-Ubergange durchaus 
mit der Annahme vereinbar, da die P-Kopplung merklich beitragt. 
Man erhalt dann die Aussage, dal die Zweikomponententheorie des 
Elektrons (Cy = Cy, Cy=Cy, Co= —Cp) gilt. 


Herrn Professor Dr. O. HAxrL und Herrn Dr. J. Heinrze danke ich fiir die 
Anregung zu dieser Arbeit und fiir férdernde Diskussionen. Der Reaktorstation 
Garching (Miinchen) bin ich fiir die Bestrahlung des Ho zu Dank verpilichtet. Die 
Arbeit wurde mit Hilfe von Mitteln des Bundesministeriums fiir Atomkernenergie 
und Wasserwirtschaft durchgefiihrt. 


31 HAmILton, J.H., u. L.M. Lancer: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 3, 208 
(1958). 
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Anhang zu Kapitel E 


Definitionen und Formeln zur Berechnung der Elektronenpolarisation mit Hilfe 
tabellierter Funktionen 


Die im Spektrumsfaktor S auftretenden Funktionen und Kombinationen von 
Kopplungskonstanten sind: 


Ly = (27" FB) 9 (e2 a + hay) 
) 


i Real (ee er ee 


a ata 


=) 

oS 

I 

iS) 

SS 
nr 

au 

| 
uy 

> Lio} 


f_-y—18 —»—1 — fy418v 41) 
2p? Fi) eo *” (g2 »-1 — F341) 
Q, = (2p? Fy) 1 97 2°? (e3..4 — fe ya) 
RNS Peiy ne Pape et + eee 
Dyy = Re (Cy C$ + CYC), Ee ay eA Oe lo 


Die im ,,modifizierten Spektrumsfaktor“’ S’ auftretenden Funktionen und Kombi- 
nationen von Kopplungskonstanten sind: 


L, = (2p? Fy) + eo *"(— 2h Vik y =) SUD (Oysty — Oy =) 
My, = (2p? Fy) ale 2 ae aot (Opt 10 a) 


Dp (20 lg)  Or e g o pg Se Paty 9) Sin (0,44 — Oey) 


Fy = (2p? Fy) 9 *” 2f,418—»—1 008 (0,44 — O—»—3) 

Oy = (2p? Fo). 0, **—* 2f_-y +1. By 41,008 (0,41 — 9—»—a) 

(2p Fy) Oo t=? (tyra) pa Cot ib 9s) 008 (0544 —- 0 yey) 
Diyy = Re(CyC$+CxCY), wenn X,Y=S,T,P 
Dee RCreL CC ey wen | XV = Vi A 


Dyy = Im(Cy C¥ + Cx CF), wenn X =V,A und VAs Sh le 


Es ist 9g der Kernradius, p der Impuls des Elektrons, W die Gesamtenergie des 
Elektrons. Die Einheiten sind so gewahlt, daB h=1, m=1, c=1 ist. 


y—2 ny {IP +i)? 
9 = 4 (2p)? *e eee 


ist die Fermi-Funktion, 


toe 


a ZW _ a ELL i 
y= neo y = (1 — («Z)?)?, aye n: 


und Z ist die Ordnungszahl des Endkerns. Die Indizes der Elektronenradialwellen- 
funktionen f und g und der Phasen 6 sind die Eigenwerte des Operators 


K=f (o-L +1). 
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Offenbar lassen sich die gestrichenen Funktionen aus den ungestrichenen und 
den Phasen berechnen: 


Li = — {L3 — P3} sin (6,4; — 6_,—) 
Mi =i — (2 = OF om (b= Og al 


No = + 4{((L,+ B)(M, + Q,)]}! + (LZ, — B) (M, — O,)]4} sin (6,41 — 6-»—1) 


By = + {L3 — BP} cos (8,41 — 6-»—1) 
Qs = — {M3 — 93}! 008 (6,41 — 9») 
ah 
Ry <a 2 LCE, zi Jey (M, a Q,)}* =F ((L, =a re (M, <= Q,)}*} cos (6,44 =: 6_,—-1) 
Bei der Ableitung dieser Gleichungen ist zu beachten, daB 7,11, g)13, 8 -»-y> 0 und 


Wek OIE 


Naherungsweise, wenn nur der erste Term in der Entwicklung von L,,.. , R; 
nach Potenzen von pg beriicksichtigt wird, gilt 


( P , Pp ~~ 2) ~ 
,u lL, Mya M,, New N,, 
, a , aZ , aZ 
Ff, eI ang Ey Q, ~ yah ie Q»y, Ry art Rk, 
Yeti fot vvsi 


mit 


Fir eine punktférmige Kernladung sind die ungestrichenen Funktionen von 
Rose, PERRY und DIsMUKE (1953, ORNL-1459) als Funktion von Z und # tabelliert 
worden, und fiir die Phasen gilt 


sin (644-049) = = 


cos (6,4, — 0_,-,) =— Tad \2)8" 
[rors 


so daB man die gestrichenen Funktionen leicht ausrechnen kann. 


Die endliche Ausdehnung der Kernladung ist in den Tabellen von Strv und 
VoitcHok (Ubersetzung* 1957, AEC-tr-2875) beriicksichtigt. Dort sind Ampli- 
tuden a; , und Phasen 0, , als Funktion vonZ und W tabelliert (die Gesamtenergie W 
des Elektrons wird dort mit E bezeichnet). Die folgenden Beziehungen vermitteln 
den Zusammenhang dieser GréBen mit den oben verwendeten Radialwellenfunk- 


* Man beachte, da®B in der Beschreibung dieser Tabellen die Symbole fiir gleich- 
férmige Ladungsverteilung und fiir Oberflachenladung vertauscht sind. Hierauf 
wurde der Verfasser freundlicherweise von Herrn K. BOcKMANN, Heidelberg, auf- 
merksam gemacht. 


Die Elektronenpolarisation beim O--+0+-Beta-Zerfall des Hol 
tionen f4(»41), 84(»+) und Phasen 04. (43): 


_— = ci4 
Oy41— Oya = O,44,4 im eee SEH pee 


ty et Whaat [4 


Bota = W484 8o+d4 oa 


k a 2A(4 an =p A_» ee a_y by 0, ao A : 4, Do = 


(WH 1 +4) bn + tePnns 


ipod } 
n+1+|k|—kR 
Pome (W+1+ 4) a, —tyay,_» 
n+1+ |k| +h 
aZ * 
i= are t= 0 ftir das Potential 
aZ 
———, wenn 0S7Soe 
Vin) = e 
aZ 
— —— ,, wenn o 7 <aco 
Y 
(Oberflachenladung) 
3aZ JB 
i parry) i= o fiir das Potential 
1 20 2 208 
2) aZ 
S-S(E]Z wm osrse 
VAS aZ - ° 
sa pe oe wenn 9S7< oo 
vy 


(gleichférmige Ladungsverteilung). 
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Messung der Korrelation zwischen 
Beta- und zirkularpolarisierter Gammastrahlung im 
Zusammenhang mit der Nichterhaltung der Paritat 


Von 
H. APPEL 
Mit 6 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. Mai 1959) 


Parity violation in beta decay was investigated by measuring the (beta, gamma) 
circular polarization correlation. The asymmetry coefficients were redetermined 
with higher accuracy for Co 60 (4 = — 0,33 + 0,01) and Na 22 (A = + 0,36 + 0,08). 
The cos @-dependence of the polarization P was verified for the allowed beta 
transilion of Co 60. 


Measurements on Zr 95 indicated a large GT-F-mixture and allowed to determine 
the relative magnitude of the matrix elements. 

For the first forbidden 2,3 MeV transition of Sb 124 the results are in agreement 
with the assumtion of an anomalously large value of the matrix element B;; com- 
pared to all other nuclear matrix elements. 


A. Einftthrung 


Als Folge der Nichterhaltung der Paritat sind die nach einem Beta- 
zerfall zurtickbleibenden Kerne im allgemeinen parallel oder anti- 
parallel zur Emissionsrichtung des Elektrons polarisiert. Zur Analyse 
der Polarisation der Tochterkerne kann man sich der Tatsache bedienen, 
daB polarisierte Kerne in der Achse ihrer Ausrichtung zirkularpolari- 
sierte Gammastrahlung aussenden. Dabei wird vorausgesetzt, daB die 
Emission des dem Betaiibergang folgenden Gammaquants innerhalb so 
kurzer Zeit erfolgt, daB die Ausrichtung der Kerne nicht durch auBere 
oder Kristallfelder gest6rt werden kann. Es geniigen Zeiten <10° sec. 

Das Prinzip eines solchen Versuches besteht also darin, ein Beta- 
teilchen in fester Richtung relativ zum Gammaquant in Koinzidenz 
mit diesem zu beobachten und das Gammaquant zusidtzlich auf seine 
zirkulare Polarisation hin zu untersuchen. Ein solches Experiment ist 
erstmals von SCHOPPER! mit Erfolg durchgefiihrt worden. Die Ver- 
suche, tiber die im folgenden berichtet wird, schliefien sich prinzipiell 
an diese Messungen an. 


* Jetzt Institut fiir Kernphysik an der Universitat Mainz. 
1 ScHoprer, H.: Phil. Mag. 2, 710 (1957). 
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Fiir die Wahrscheinlichkeit, daB bei Beta-Gamma-Ubergangen die 
Emission eines rechts- bzw. linkszirkularen Gammaquants, d.h. eines 
Gammaquants mit der Polarisationsquantenzahl t™=-+1 unter dem 
Winkel © zum Betateilchen erfolgt, gilt bei erlaubten Ubergangen? 


WO, t)=1+714-—-cosO =1—TP.. (1) 


v ist die Elektronen-, c die Lichtgeschwindigkeit. P ist der Polarisations- 
grad der Gammaquanten. A ist der Asymmetriekoeffizient, der vom 
Grad der Paritatsverletzung abhangt. Er ist fiir erlaubte Ubergange 
unabhangig von v/c und dem Winkel @ und nur eine Funktion der Spin- 
folge des Beta-Gamma-Ubergangs, der Multipolaritat der Gamma- 
strahlung, der Kopplungskonstanten des Betazerfalls und des Verhalt- 
nisses der Kernmatrixelemente M,; und M, . Fiir verbotene Ubergange 
kann A zusatzlich von v/c und @ abhangig sein. 


Aus der Messung von A kénnen daher im allgemeinen auch Aus- 
sagen tiber Spinniveaus, Multipolordnungen der Ubergange und iiber 
das Verhdaltnis der beteiligten Matrixelemente gewonnen werden. 


Im folgenden werden Messungen an Co 60 und Na 22 beschrieben, 
die bestatigen, daB fiir reine GT-Ubergange maximal mégliche Paritats- 
verletzung vorliegt. Dariiber hinaus wurde fiir erlaubte Uberginge die 
cos 9-Abhangigkeit der Polarisation experimentell gepriift und besta- 
tigt. Die Untersuchungen am gemischten Ubergang des Zr 95 weisen 
auf die Existenz einer starken GT-F-Mischung hin. Fiir den verbotenen 
2,3 MeV-Ubergang des Sb 124 konnte auf eine anomal groBe Beteiligung 
der B;,;- gegeniiber den tibrigen beteiligten Matrixelementen geschlossen 
werden. 


B. Die Messung der zirkularen Polarisation 
der einem Betatibergang folgenden Gammastrahlung 


I. Einzelheiten zur Apparatur. Von den zahlreichen Experimenten, 
die zur Priifung der Erhaltung der Paritat durchgeftihrt worden sind*°, 
erbrachte das von Wu u. Mitarb.’ die erste experimentelle Bestatigung 
der Vermutungen von LEE und Yanc§, daB fiir schwache Wechselwir- 
kungen keine Paritatserhaltung vorliegt. In diesem Versuch wurden die 


2 ArpER, K., B. STECH u. A. WINTHER: Phys. Rev. 107, 728 (1957). 

3 ScHoppER, H.: Fortschr. Phys. 5, H. 12, 581 (1957). 

4 Friscu, O.R.: Progr. Nucl. Phys. 6, 267 (1957). 

5 SkyrME, T.H.R.: Progr. Nucl. Phys. 6, 274 (1957). 

6 Wu, C.S.: Proc. Rehovoth Conf. Nucl. Structure 1957, edit. by H. J. Lipxin, 
S. 346. 

7 Wu,C.S., E. AMBLER, R.W. Haywarp, D.D. Hoppers u. R.P. Hupson: 


Phys. Rev. 105, 1413 (1957). 
8 Leer, T.D., u. C.N. YANG: Phys. Rev. 101, 254 (1956). 


582 H. APPEL: 


Drehimpulse der Kerne vor dem Betazerfall ausgerichtet und die bevor- 
zugte Aussendung der Betateilchen parallel und antiparallel zur Aus- 
richtungsachse untersucht. Diese Methode hat den Vorteil, da8 man 
einen relativ groBen Effekt beobachtet (etwa 40%). Es lassen sich aber 
nur wenige Elemente bei tiefen Temperaturen ausrichten und die experi- 
mentellen Schwierigkeiten des Versuches gestatten keine groBe MeB- 
genauigkeit. 


Es ist daher von besonderer Bedeutung, daB es eine groBe Anzahl 
von Kernen gibt, bei denen der Aussendung des Betateilchens ein Gamma- 
iibergang rasch folgt und die sich dadurch fiir eine Korrelationsmessung 
zwischen der Richtung des Betateilchens und der zirkularen Polarisation 
des Gammaquants eignen. 


Die Aussagen, die man aus einem solchen Experiment erhalt, sind 
prinzipiell dieselben, die aus dem Versuch von Wu u. Mitarb.* gewonnen 
werden, da beziiglich des Symmetriefaktors A eine der Gl. (1) analoge 
Beziehung gilt: 


W(0) =1+A (3) - cosO. (1a) 
Hier ist W(@) die Wahrscheinlichkeit, ein Betateilchen unter dem Win- 
kel © zur Achse der ausgerichteten Kerne zu beobachten. <J,/I> ist der 
Ausrichtungsgrad der Kerne. Der Asymmetriefaktor 4 in Gl. (4) ent- 
halt gegentiber A in Gl. (1a) noch einen aus Beta-Gamma- und Gamma- 
Gamma-Richtungskorrelationsexperimenten wohlbekannten Faktor. 


Als Analysator fiir die zirkularpolarisierte Gammastrahlung dient die 
Streuung an ausgerichteten Elektronen, wie sie in magnetisiertem Eisen 
vorliegen. In einem solchen Fall hangt der differentielle Compton- 
querschnitt von der gegenseitigen Orientierung des Quants bzw. Elek-— 


tronenspins ab: 
do 


= doy Ha We Mee (2) 


dw dw dw 


‘ do, S : 4 ; ae 
Dabei bedeuten: ; * den gewohnlichen Compton-Querschnitt, wie ihn 
dow i 

ae abt be aaa ss ; do. F ‘ rere 
die Klein-Nishina-Formel angibt, = den polarisationsabhangigen Streu- 
ao 
querschnitt, f den Anteil der im Eisenatom ausgerichteten Elektronen 
und P, den Polarisationsgrad der Gammaquanten. 

Das positive Vorzeichen bedeutet parallele, das negative antiparallele 
Lage der Elektronenspins im Eisen zur Einfallsrichtung der Gamma- 
quanten. 

Streut man zirkularpolarisierte Gammaquanten an magnetisiertem 
Eisen, so andert sich demnach die Streuintensitat beim Umpolen der 
Magnetisierung. 
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Unter den drei Méglichkeiten der Messung der gestreuten Gamma- 
quanten in Vorwartsrichtung®, in Riickwartsrichtung!” und im Durch- 
gang? wurde auf Grund von Erwagungen, die im einzelnen bei ScHOP- 
PER™ aufgefiihrt sind, die Messung der vorwartsgestreuten Gamma- 
quanten fiir die hier vorliegenden Gammaenergien von etwa 1 MeV 


(Tagnerisierungsspule 


_{ REET ZT) Lylindrischer 


aa ee 
Praparat —— Streumagnet 
Z wes \ peak i isc 4 Lichtleiter 
the f+ 
org. Kristall UML SITTING Na J(TI) -Arista// 
i aes ae 
6a 
4 ee 4 
] ecm 


Fig. 1. Die Versuchsanordnung 


gewahlt. Der Streumagnet erhielt zylindrische Form. Die geometrische 
Versuchsanordnung entsprach im Prinzip der von SCHOPPER? beschrie- 
benen (Fig. 1). 


Triple -Koinz. 


Lahler-Koinz. Lihler y 


Fig. 2. Das Blockschema der verwendeten Elektronik 


Lahler B 


Fig. 2 zeigt das Blockschema der verwendeten elektronischen Anlage. 
Die Szintillationszahler haben je zwei Ausgange, einen mit sehr steilem 


9 WHEATLEY, J.C., W. J. Hurscamp, A.N. DIDDENS, M. J. STEENLAND Uu. 
H.A. ToLtHoEK: Physica, Haag 21, 841 (1955). 

10 STEFFEN, R. M.: Private Mitteilung. 

11 Gunst, S.B., u. L.A. Pace: Phys. Rev. 92, 970 (1953). 

12 ScHoppER, H.: Nucl. Instrum. 3, 158 (1958). 
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Anstieg der Impulse, der tiber einen Begrenzer (,,limiter“) der schnellen 
Koinzidenzstufe (Auflésungszeit ~10~* sec) zugeleitet wird. Die Im- 
pulse des zweiten Ausgangspaares werden zwecks Impulshéhenauswahl 
itber je einen Einkanaldiskriminator geleitet. Eine Tripel-Koinzidenz 
sorgt dafiir, daB nur dann Koinzidenzen registriert werden, wenn einer- 
seits die schnelle Koinzidenzstufe angesprochen hat und andererseits 
die gewiinschten Impulshéhen die Einkanaldiskriminatoren durchlaufen 
haben. Aus noch zu besprechenden Griinden wurden auch die Einzel- 
impulsraten mitregistriert. 

Beim Aufbau der gesamten Elektronik wurde groBer Wert auf sehr 
gute Stabilisierung gelegt. 

II. Der Me8vorgang und die Auswertung der Ergebnisse. Ist N, bzw. N_ 
die Anzahl der gestreuten Quanten, fiir die der Elektronenspin annahernd parallel 


bzw. antiparallel zur Einfallsrichtung stand, so erhalt man beim Umpolen eine 
relative Anderung der Zahlrate 


do, \ 
B= 2-(N_—N,)|(N_+ Ny) = 2f BX). G3) 
o/ 
(ae) gibt den Anteil des polarisationsabhangigen zum polarisationsunabhangigen 
G9 


Compton-Streuquerschnitt an. /, der Anteil der im Eisen ausgerichteten Elektronen 
pro Eisenatom, folgt aus der Messung der magnetischen Induktion des Streu- 
magneten: 

B=poH + 4%: 26f 9 - up. (4) 


Dabei ist H die magnetische Feldstarke, wp das Bohrsche Magneton und mp, die 
Anzahl der Atome/Volumen*. Da auch bei magnetischer Sattigung nur etwa 2 der 
26 Elektronen des Eisenatoms ausgerichtet werden kénnen, betragt das aus den 
MeBergebnissen gebildete E nach Gl. (3) fir P= 1 nur einige Prozente. Ein kleiner 
relativer statistischer Fehler fiir E erfordert daher groBe Zahlraten fiir N, und 
damit lange MeBzeiten. 


Die Berechnung von FP, erfolgt aus dem MeBergebnis nach Gl. (3). P, ist ab- 


hangig vom Winkel @. Man muB daher an Stelle von (ese in Gl. (3) die GréBe 
\ doy 


* Da in den polarisationsabhangigen Compton-Querschnitt nur ausgerichtete 
Elektronen, nicht aber ausgerichtete Bahnen eingehen, mu der Beitrag zu B in 
Gl. (4), der von ausgerichteten Bahnen herrihrt, beriicksichtigt werden. Man erhalt 
Aussagen tiber den Bahnanteil aus Messungen des gyromagnetischen Faktors. 
Neuere Ergebnisse hieriiber liegen von MEYER und Brown} vor. Sie sind in guter 
Ubereinstimmung mit fritheren Arbeiten!—!®, Danach liegt fiir Eisen bei Satti- 
gung ein Bahnanteil von 3,7% vor. Eine Feldstarkeabhangigkeit des gyromagneti- 
schen Faktors tritt erst unterhalb 80 Oe auf!’, 

Meyer, A. J.P., u. S. BRown: J. Phys. Radium 18, 161 (1957). Nach einer 
privaten Mitteilung von Herrn Dr. Meyer ist in der zitierten Arbeit der Faktor 
g(e/mc) um 0,2% zu klein angegeben worden. Der korrigierte Weit liegt bei 
1,037 +0,004. Siehe dazu C, R. Acad. Sci., Paris 246, 1294 (1958). 

14 Scott, G.G.: Phys. Rev. 99, 1244 (1955). 

15 Scott, G.G.: Phys. Rev. 103, 561 (1956). 

16 BARNETT, S.J., u. G.S. Kenny: Phys. Rev. 87, 723 (1952). 

 Scort, G.G.: Private Mitteilung. 
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ad A 
(3s cos e) ermitteln. Es ergibt sich nach ScHopprrR?: 
0 


nes ao.) sin@ cos0 d@ 
~- —__—_—_— w 
[25 cos 0 ) = ry rail On + 80%, 3 ; 
\doy (es ig.) 3:20.40 

Sots 

v3 °/ On + 801, 
Dabei beriicksichtigt die GréBe F die geometrischen Abmessungen des Kristalls und 
damit die unterschiedliche Nachweiswahrscheinlichkeit eines gestreuten Gamma- 
quants von verschiedenen Punkten des Innenzylinders aus. F ist konstant, wenn 
der Kristall kugelformig ist. © ist die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir ein Photon, 
das auf die Flache dF fallt. ¢ ist eine Funktion der Photonenenergie, der Kristall- 


form und der Winkel © und #. %2 sind die Strecken vom Praparat zum Streu- 
zentrum und von diesem zum Z&ahlkristall. 0;,,, ist der totale Wirkungsquerschnitt 


(5) 


Prdparat iA 9 -Kristall 


/ do, 
Fig. 3. Zur Berechnung von « ie y 


vor und nach der Streuung. g =s,/s, ist das Verhaltnis der zuriickgelegten Eisenwege 
des gestreuten zum einfallenden Quant (s. Fig. 3). 


<do,»> Oc, + gH Oc, (6) 


und driickt die polarisationsabhangige Absorption des einfallenden und gestreuten 
Quants im Eisen aus. x ist das Verhaltnis der Polarisation vor zu nach der Streuung. 


Wp 1 


( dG cos 0) wurde durch graphische Integration, ein mittleres v/c aus dem ge- 
do 


messenen Betaspektrum gewonnen. 7 konnte in der oben beschriebenen Weise 
nach Gl. (4) tiber die magnetische Induktion ermittelt werden. , 

Zur Berechnung von E verwendet man zweckmaBigerweise nicht die in Gl. (3) 
genannten N, bzw. N_, sondern normierte Koinzidenzraten. Die Normierung 
erfolgt zur Elimination der unvermeidlichen, hauptsachlich thermisch bedingten 
Schwankungen der Nachweiswahrscheinlichkeit, indem die Koinzidenzzahlungen 
durch das Produkt der gleichzeitig registrierten Einzelzahlungen geteilt werden: 


N. 
eee ce 


Dadurch wird die gemessene Koinzidenzrate unabhangig von der Nachweiswahr- 
scheinlichkeit der Zahler und deren eventuellen Schwankungen. Anderungen im 
Aufloésungsvermégen der schnellen Koinzidenzstufe werden durch diese Quotienten- 
bildung nicht beriicksichtigt. Zum Ausgleich dieser (hauptsachlich langperiodi- 
schen) Schwankungen wurde das Magnetfeld alle 10 min umgepolt. 
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Ist E ermittelt, kann P, iiber Gl. (3) und damit tiber Gl. (1) der gesuchte Asym- 
metriekoefizient A bestimmt werden. 

Die explizite Form fiir A gewinnt man durch einfache Umformung 
des von ALDER, STECH und WINTHER? angegebenen Ausdruckes: 


hs a Ay Cad ipod pf AG2 = (8) 
V3 1+2 
Die Spinfolge fiir den Beta- und anschlieBenden Gammaiibergang ist 
mit J;, J, und j;; bezeichnet. L gibt die Multipolordnung des Gamma- 
tiberganges an. F, ist ein Koeffizient, der nur von der Art des Gamma- 
iiberganges abhangt und tabelliert vorliegt?. 42 hangt von der Spin- 
anderung beim Betaiibergang ab. 


— JIG +4) ai 
A=) VA/U;+1) fir AJ =} 0. (9) 

VG IF oe 
G und J sind universelle Naturkonstanten, in diese geht die Art der 
Betawechselwirkung ein. Die Vorzeichen + bzw. — gelten fiir Posi- 


tronen- bzw. Elektronenzerfall. 

Fiihrt man an Stelle der beim Betazerfall iiblicherweise verwendeten 
Kopplungskonstanten C; und C; die fiir die Diskussion zweckmaBigeren, 
von PAuLi# eingefithrten Invarianten 


ein, so ergibt sich 

G= (Lor or Laa)|(Korr et Kya) (12) 

und 

_ Re(Lsr — Lay): VR 
Ii SPE 

Kort Kaa (13) 

mit 
R = (Krzr + K4a)|(Kss + Kyy)- (14) 


G enthalt nur Kopplungskonstanten der GT-Wechselwirkung und ist 
+1 fiir maximale Paritatsverletzung. J ist ein Interferenzterm, der nur 
dann von Null verschieden ist, wenn entweder ST- oder V.A-Wechsel- 
wirkung gleichzeitig realisiert ist*. Der maximale Wert I =1 wird 


* Da die Ergebnisse der RiickstoBexperimente fiir VA-Wechselwirkung spre- 
chen (vgl. dazu'), kann S7T-Wechselwirkung im folgenden aus der Diskussion aus- 
scheiden, 

18 Pautt, W.: Nuovo Cim. 6, 210 (1957). 

19 GoLDHABER, M.: Annual Int. Conf. on High Energy Phys. at CERN 1958. 
S. 233 ff. 
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erreicht, wenn die Kopplungskonstanten reell sind, d.h. wenn die In- 
varlanz gegentiber Zeitumkehr erfiillt ist. 
z ist definiert iiber die Beziehung 
_ |Mer 
oe Mp | ~— (15) 


wobei M,7 bzw. M; die Matrixelemente fiir den GT- und F-Ubergang 
bezeichnen. 

Ubergange mit AJ =1, d.h. reine GT-Uberginge, sind einer Dis- 
kussion leicht zuganglich, weil sich dafiir in Gl. (8) die Matrixelemente 
des Uberganges wegheben. Hingegen unterliegen die Deutung der MeB- 
ergebnisse fiir Ubergiange mit AJ =0 der Schwierigkeit, daB im all- 
gemeinen sowohl z als auch J unbekannt sind. Nur in wenigen Sonder- 
fallen 1aBt sich das Mischungsverhialtnis theoretisch abschatzen, so daB 
aus der Messung von A eine Aussage iiber J erhalten werden kann. 


III. Korrektionen und Kontrollmessungen. Durch Messung wurden folgende 
Korrektionen ermittelt: 


1. Die zufalligen Koinzidenzen. Sie wurden durch Verzégerung eines Eingangs 
der schnellen Koinzidenzstufe mittels eines Laufzeitkabels gemessen. Der Anteil 
der zufalligen Koinzidenzen an der MeBrate bewegte sich fiir die verschiedenen Iso- 
tope zwischen 8 und 15% der MeBrate. 


2. Die Gamma-Gamma-Koinzidenzen. Sie werden verursacht durch Gamma- 
Gamma-Kaskaden bei Co 60, Zr 95 und Sb 124 und durch die Vernichtungsstrah- 
lung bei Na 22. Sie machen sich wegen der, wenn auch geringen, Gammaempfind- 
lichkeit des Betazahlers geltend.. Die Messung der Gamma-Gamma-Koinzidenzen 
erfolgte bei unveranderter Geometrie direkt, indem die Beta-Strahlung durch ein 
geeignetes Magnetfeld ausgeblendet wurde. 


3. Die direkt gemessene, den Blei-Doppelkegel durchdringende, nicht ge- 
streute Gammastrahlung. Sie macht etwa 0,1% der MeBrate aus und kann daher 
vernachlassigt werden. 

Besondere Beachtung verdienen noch die Méglichkeiten 


4. der Zweifachstreuung von Gammaquanten im Magnet. Es laSt sich zeigen ¥, 
da8 in der vorliegenden Versuchsanordnung im ungiinstigsten Fall das MeBergebnis 
um etwa 2% durch zweifachgestreute Gammaquanten verfalscht werden kann. 
Dieser Anteil ist gegeniiber den statistischen Fehlern der Messung klein. 


5. der Abweichung des Winkels @ vom berechneten Wert durch die endliche 


; do, 
Ausdehnung des Praparates. Zur Beriicksichtigung dieses Einflusses muB (se cos 0) 
0 


mit sin «/« multipliziert werden. « ist der Winkel, unter dem das Betateilchen zur 
Magnetachse emittiert wird. Die Korrektion betragt jedoch fiir den Fall « = 30° 
nur wenige Prozente. 

6. derRiickstreuung der BetateilchenimPraparat selbst und in der Unterlage. Eine 
Abschatzung auf Grund vorliegender Arbeiten®® und neuerer Uberlegungen”! zeigt, 
da8 der Anteil der riickgestreuten Betateilchen, die in den Zahler gelangen und trotz 
ihres erlittenen Energieverlustes noch registriert werden, bei einer Praparatunterlage 
von 1,2 mg/cm? und einer vergleichbaren Schichtdicke des Praparates <1% ist. 


20 BotHE, W.: Handbuch der Physik, Vol. 22, 2,2. 1932. 
21 BIENLEIN, H., R. FLEISCHMANN u. H. WEGENER: Z. Physik 150, 80 (1958). 
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C. MeBergebnisse und Diskussion 
In der Tabelle sind die erhaltenen Ergebnisse zusammengestellt. 
Die angegebenen Fehler sind die statistischen. Sorgfaltige Abschat- 
zungen zeigen, daB die systematischen Fehler zu 456% betragen. 


Tabelle 
| Co 60** | Na 22** . Zr 95* | Sb 124* 
| : 
E in % ap alysts — 0,87 | *F1;56 + 0,69 
+ 0,07 +0,21 + 0,24 + 0,32 
vie 0,57 0,67 0,66 0,87 
0 \ : a 
=o 2COS 2) 0,44 0,41 0,34 0,39 
do, 
bows — (7338 + 0,36 — 0,39 0,13 
| +0,01f = | + 0,08 + 0,06 + 0,06 
Ath =A +3 —0,3 — 


* Vorlaufige Ergebnisse wurden bereits veréffentlicht??. 
xx Vorlaufige Ergebnisse wurden bereits verdffentlicht?’. 


Co 60. Fir erlaubte Betaiibergange sagt die Theorie eine cos 0- 
Abhangigkeit der Polarisation voraus. Eine Uberpriifung dieser Bezie- 
hung ist mit der Versuchsanordnung von Wu u. Mitarb.? kaum méglich, 
weil der Betazahler im Kryostat geschwenkt werden miiBte. Im Experi- 
ment tiber die longitudinale Polarisation der aus dem Betazerfall stam- 
menden Eiektronen™ tritt ein cos @-Term iiberhaupt nicht auf. Es 
ist daher von groBer Bedeutung, daB mit der vorliegenden Versuchs- 
anordnung diese Abhangigkeit verhaltnismabBig leicht gemessen werden 
kann. Es wird dazu in der Anordnung Fig. 1 lediglich der Betazahler 
aus der Achsenrichtung des Magneten herausgedreht. 

Vorerst wurde nur ein effektiver Winkelbereich zwischen 90 und 
153° ausgemessen. 

Fiir Co 60 ist der Maximalwert der Polarisation bereits mehrfach 
gemessen worden}? 25,26. Wegen des hier vorliegenden 4 — 2—0-Uber- 
gangs kann man nach ToLHOEK und Cox” die Polarisation des zweiten 
Gammaquants wie die des ersten behandeln. 


22 APPEL, H., u. H. ScHoprer: Z. Physik 149, 103 (1957). 

*8 APPEL, H., H. SCHOPpPER u. S.D. Broom: Phys. Rev. 109, 2241 (1958). 

24 FRAUENFELDER, H., A.O. Hanson, N. Levine, A. Rosst u. G.pE Pas- 
QUALI: Phys. Rev. 107, 643 (1957). 

*5 RBoEHM, F., u. H. WapstRA: Phys. Rev. 106, 1364 (1957). 

26 LunpBy, A., A.P. Patro u. J.P. Stroot: CERN-Bericht 1957. 

*” TOLHOEK, H.A., u. J.A.M. Cox: Physica, Haag 19, 673 (1953). 
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In Fig. 4 ist das Ergebnis des Versuches dargestellt. Aufgetragen 
ist die Polarisation P in Abhangigkeit von cos @ mit den statistischen 
Fehlern. Der Versuch bestatigt die vorhergesagte lineare Abhangigkeit. 

Mit Hilfe der Ausgleichsrechnung kénnen alle MeBpunkte zur Be- 
stimmung eines sehr genauen Wertes A fiir Co 60 herangezogen werden. 
Die Auswertung ergibt —0,33;-+0,01,. Dies ist die bisher genaueste 
bekanntgewordene Messung des Asymmetriekoeffizienten bei einem GT- 
Ubergang. Der theoretische Wert betragt —4. 

Na 22. Wegen AJ =1 liegt auch bei Na 22 ein reiner GT-Ubergang 
vor. Der gemessene Wert fiir A von +0,36-+0,08 deckt sich gut mit 
dem theoretischen Wert von 


+3. Das Vorzeichen ist po- 4 Co" 
sitiv in Ubereinstimmung 
mit dertheoretischen Voraus- Ye A 
sage, weil es sich um einen Pea 
Positronenstrahler handelt. ss 2 A 

Besondere Aufmerksam- & aaa 
keit muB bei Na 22 der Ver- é 7 P=A-¢-00sO 
nichtungsstrahlung gewidmet pin 
werden. Wenn ein Positron ‘*t 4 
im Beta-Kristall gebremst iv 
wird und die Vernichtungs- 0 02 ry , 08 10 
strahlung iiber eine Streuung FOO NAS a 

z Z Fig. 4. Messung der cos @-Abhangigkeit der Polarisation 

am Magnet im Gammazahler bei Co 60 


nachgewiesen wird, kann eine 

Koinzidenz eintreten, die den Effekt verfalscht. Diese wird verhindert, 
indem man die Kanalhéhe im Gammadiskriminator so wahlt, daB nur 
Gammaenergien oberhalb der Energie der gestreuten Vernichtungs- 
quanten registriert werden. Diese Beschrankung auf nur einen Teil des 
Gammaspektrums bedingt allerdings verminderte Zahlraten und damit 
einen groBeren statistischen Fehler pro Zeiteinheit. 

Um zu verhindern, daB Positronen am Innenzylinder des Magneten 
vernichtet werden, wird zwischen Praparat und Magnet ein Plexiglas- 
absorber gebracht. 

Zr 95. Nach neueren Messungen von DRABKIN u. Mitarb.*§ zerfallt 
das Zr 95 in einem verzweigten Betatibergang von 0,364 MeV (etwa 
55%) bzw. 0,396 MeV (etwa 43%) in angeregte Zwischenniveaus, die 
durch 0,760 bzw. 0,726 MeV-Gammaiibergange in den Grundzustand 
des Nb 95 iibergehen. Es ist sehr wahrscheinlich, daB der 0,726 MeV- 
Ubergang eine M1- und der 0,760 MeV-Ubergang eine E2-Strahlung 
ist. Dem 0,726 MeV-Niveau muB8 dann der Spin $+, dem 0,760 MeV- 
Niveau $+ zugeordnet werden, was in Ubereinstimmung mit dem 


28 DRABKIN, G.M.: Izv. Akad. Nauk. SSSR., Ser. Fiz. 19, 324 (1955). 
39* 
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Schalenmodell ist. Eine M1 + E 2-Mischung ware nicht ausgeschlossen, 
doch zeigt eine Abschatzung der Ubergangswahrscheinlichkeiten, daB 
der E 2-Ubergang etwa 10®mal unwahrscheinlicher ist*®, so daB, wenn 
iiberhaupt, nur mit einer sehr geringen Beimischung zu rechnen ist. 
Es wird also im wesentlichen ein AJ =1- und ein 4] =0-Ubergang 
gleichzeitig beobachtet. 

Nach Gl. (8) folgt fiir den AJ =1-Ubergang A=—0,5. Beim 
AJ =0-Ubergang kann ein Gemisch zwischen G7T- und F-Wechselwir- 
kung vorliegen. Fiir einen reinen F-Ubergang ist A =O, fiir einen 
reinen G7-Ubergang ist A = —0,0955. Fiir die beiden Falle erhalt man 
bei Beriicksichtigung des Verzweigungsverhiltnisses ein mittleres A 
von —0,28 bzw. — 0,32, die beide unter dem experimentellen Wert von 


AAy fe 


0,6 


Fig. 5. Die Darstellung des Asymmetriefaktors 4 fiir Zr95 als Funktion des Mischungsverhaltnisses 2 


— 0,39 40,06 liegen. Fiir einen gemischten Ubergang ist bei Annahme 
einer VA-Wechselwirkung nach Gl. (8) 


A = (— 0,0955 2? + 0,5632)/(1 + 2”). (16) 


Die Darstellung der Gl. (16) gibt mit Beriicksichtigung des 4] =1- 
Uberganges die in Fig. 5 dargestellte Ellipse. Die Schwankungsbreite, 
in senkrechter Schraffur angedeutet, ist durch die Unsicherheit des 
Verzweigungsverhaltnisses bestimmt. 

Die Konstruktion der Ellipse wurde unter der Annahme der Erhal- 
tung der Invarianz gegeniiber Zeitumkehr gewonnen. Diese Annahme 
ist nach neueren Arbeiten®? und theoretischen Uberlegungen*® gerecht- 
fertigt. Da andererseits in dieser Darstellung A (unabhangig vom 
unbekannten Wert z) den maximal méglichen Wert einnimmt, 1iBt sich 


® Moszkowsky, S.A.: Beta- and Gamma-Ray-Spectroskopy, edit. by K. Srrc- 
BAHN, S. 391. 

30 Burey, M.T., V.E. Kroun, T.B. Novey, G.R. Rines u. V.A. TELEGDI: 
Vorabdruck. Siehe auch H. WEGENER, Z. Physik 154, 553 (1959). 

31 FEYNMAN, R.P., u. M. GELL-Mann: Phys. Rev. 109, 193 (1958). 
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auch hieraus schlieBen, daB zusatzliche Imaginarterme zu Gl. (8), die 
eine Verletzung der Invarianz gegeniiber Zeitumkehr beriicksichtigen, 
wenn tberhaupt, nur sehr wenig beitragen kénnen. Eine starke Ver- 
letzung der Zeitumkehr wird somit auch durch den vorliegenden Versuch 
ausgeschlossen. Ahnliche Ergebnisse erhielten BOHM und Wapstra® 
sowie JUNGsT und ScHOPPER® bei Messungen am Sc 46. 


Sb 124, Fiir den einfach verbotenen 2,3 MeV-Ubergang des Sb 124 
ist eine Abweichung von der erlaubten Form des Spektrums?, ein 
hoher /t-Wert (log /f~10,5)*% und ein groBer Beta-Gamma-Richtungs- 
korrelationskoeffizient 34-36 beobachtet worden. 


Einfach verbotene Betaiibergange mit verbotener Form des Spek- 
trums sind selten. Bisher wurde nur der Fall des RaE naher unter- 
sucht *78. Da bei diesem Nuklid dem Betazerfall kein Gammaitibergang 
folgt, eignet es sich nicht fiir eine Untersuchung nach dem vorliegenden 
Prinzip. Es war daher von groBem Interesse, den Fall des Sb 124 im 
Vergleich zu RaE zu untersuchen. 


Die angegebenen Anomalien bei Sb 124 erklaren Morita und Ya- 
MADA®® dadurch, daB die B; ;-Matrixelemente, die bei unique verbotenen 
Ubergangen allein auftreten, zum 2,3 MeV-Ubergang des Sb 124 wesent- 
lich beitragen. Der Anteil der iibrigen Matrixelemente soll gering sein. 
In diesem Fall ist zu erwarten, daB non-unique verbotene Ubergange 
ein ahnliches Verhalten wie die unique verbotenen annehmen. Die 
nahere Behandlung dieser Annahme erfordert die Einfiihrung weiterer 
Auswahlregeln, weshalb diese Erscheinung ,,selection rule effect“ ge- 
nannt wird %?~41, 

Mit dieser Annahme der wesentlichen Beteiligung der B;,-Matrix- 
elemente und den zusitzlichen Bedingungen («Z)?< 1 und («Z/20) >W% 
errechnen Morita und Morita” einen Asymmetriekoeffizienten A fiir 
den betrachteten £, = 2,3 MeV-Ubergang des Sb 124. Sie nahmen ledig- 
lich ein Nichtinterferieren zwischen S7P- und ) A-Termen an, beriick- 
sichtigen aber alle Interferenzen zwischen den in Betracht kommenden 
Matrixelementen. Reelle Kopplungskonstanten werden vorausgesetzt. 


32 Junest, W., u. H. ScHopper: Z. Naturforsch. 13a, 506 (1958). 

33 LANGER, L.M., N.H. Lazar u. R. J.D. Morrat: Phys. Rev. 91, 338 (1953). 

34 KLOEPPER, R.M.: Phys. Rev. 88, 695 (1952). 

35 DarBy, E.K., u. W. OPpELowskKy: Phys. Rev. 83, 676 (1951). 

36 SrevENSsON, D.T., u. M. DEuTSCH: Phys. Rev. 83, 1202 (1951). 

37 Yamapa, M.: Progr. Theor. Phys. 10, 252 (1953). 

38 PLessMAN, E.A., u. L.M. LANGER: Phys. Rev. 96, 1593 (1954). 

39 Morita, M., u. M. Yamapa: Progr. Theor. Phys. 10, 641 (1953). 

40 MatumoTo, Morita M., u. M. YAMADA: Bull. Kobayasi. Inst. Phys. Res. 
5, 210 (1955). 

41 Kinc, R.W., u. D.C. PEASLEE: Phys. Rev. 94, 1284 (1954). 

42 Morita, M., u. R.S. Morita: Phys. Rev. 109, 2049 (1958). 
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Die explizite Form fiir A lautet danach: 


= EY? — 4WY — Bp? + sy p?cos?O 
V2 a pPY/W + [ee P+ AP] — GY + he W 1p? cos? O/W 


(17) 


Y= —(aZ/20 2), wobei z den Anteil der B;; gegentiber den tbrigen 
Matrixelementen angibt (vgl. dazu 3%). # ist der Elektronenimpuls, 
W die Elektronenenergie, K die Neutrinoenergie. Mit der Annahme 
Y=0,25 bis 0,30 kénnen Morita und Morita® die Form des Beta- 
spektrums, den /f-Wert und die Spinzustande erklaren. Die Formel (17) 
liefert fiir die speziellen, bei der Messung realisierten Werte 


TAY ee ge Ip =500 2m,c=swsw, 


und cos 9=0,89 und unter 
Verwendung eines mittleren 
Y =0,27 ein mittleres theo- 
retisches 


Ain.u = — 0,16. 


Aus Intensitatsgriinden wur- 
den bei den Messungen ne- 
ben dem f, = 2,3 MeV-Uber- 
gang Anteile der energetisch 
niedrigeren Betaiibergange 
Fig. 6. Das Zerfallsschema des Sb 124 nach** (Bs = 6 MeV, Bs = 0,99 MeV) 
(s. Fig.6) mitgenommen. Der 
Anteil des 8; =0,99 MeV-Ubergangs kann wegen seines relativ geringen 
Beitrags (etwa 16% bei Beriicksichtigung des Verzweigungsverhaltnisses 
und den Koinzidenzméglichkeiten mit der 0,641-, 0,716- und der 0,603- 
MeV-Gammastrahlung) fiir die weiteren Betrachtungen vernachlassigt 
werden. Der B,=1,6 MeV-Ubergang war dann mit etwa 33% an der 
Messung beteiligt. 

Unter der Annahme eines Uberganges mit erlaubter Form des 
Spektrums und nachfolgender y, =0,716 MeV (£2) und y, =0,603 MeV 
(E 2)-Kaskade kann man den vom £,-Ubergang herrithrenden Anteil 
am Asymmetriekoeffizienten errechnen. Fiir den f~y,-Ubergang er- 
folgt die Berechnung nach den Formeln von ALDER, STECH und WIN- 
THER®. Der fy-y,-Ubergang erfordert die Hinzunahme eines Zusatz- 
termes, der die Anderung der Polarisation durch den y,-Ubergang 
beriicksichtigt. Er ist bei Morita und Morita*’ angegeben. Man erhalt 


Ag, —yy.,th = Uy 
Ag, —y,th =-4- 0,05. 


43 Morita, M., u. R.S. Morita: Phys. Rev. 107, 1729 (1957). 
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Unter Beriicksichtigung der prozentualen Beteiligung am Zerfall erhalt 
man ein gewogenes Mittel aus Asn, m»Ag,-y, 2, und A, 


{Airy my = — 0,13. 
Dieser Wert unterscheidet sich nur wenig vom obigenA, n,m dasunter derAn- 
nahme alleiniger Beteiligung des 8, = 2,3 MeV- Ubergangs errechnet wurde. 

Kotant* hat darauf hingewiesen, daB der , selection rule effect“ 
nicht die einzige Méglichkeit darstellt, den hohen /t-Wert, den groBen 
Beta-Gamma-Korrelationskoeffizienten und die nicht erlaubte Form 
des Spektrums zu erkléren. Wie im Fall des RaE??,38 kann man auch 
fiir den 2,3 MeV-Ubergang des Sb 124 annehmen, daB sich die Matrix- 
elemente gegenseitig wegheben (,,cancellation effect‘). Die experimentelle 
Bestimmung des Asymmetriekoeffizienten A erméglicht eine eindeutige 
Entscheidung iiber das Vorliegen des ,,selection rule effects‘ oder des 
,cancellation effects“. 

Die GréBe des Asymmetriekoeffizienten A ist in der Arbeit von 
KoTani* unter Beriicksichtigung des ,,selection rule effects‘ (Fall II 
bei KoTANI) wie auch unter Annahme des , cancellation effects‘‘ (Fall IV) 
energieabhangig dargestellt. Der FallI, das alleinige Auftreten der 
Matrixelemente B;; kann durch das Ergebnis des vorliegenden Versuches 
nicht von Fall IL. getrennt werden. Dazu sind genauere Ergebnisse 
abzuwarten. Fall III, eine Mittell6sung zwischen den Fallen II und IV, 
soll hier unberiicksichtigt bleiben. 

Fiir die dem vorliegenden Versuch zugrunde legenden, oben an- 
gegebenen Daten erhalt man nach Koran“ fiir den f,-y,-Ubergang ein 


Arn x11 = — 0,18 
Arn, K,1vV = — 0,51. 


Unter Beriicksichtigung der zusatzlich beteiligten B, —- y.- und f, — y,- 
Ubergange, deren Berechnung oben beschrieben wurde, ergibt sich 


Ayn KD 0544 

(Arn x, v= 0,36. 
Bei der Ermittlung von A aus den experimentellen Daten ist zu beachten, 
daB fiir den verbotenen f, = 2,3 MeV-Ubergang A von @ und v/c abhangt 


fse1.Gl. eek sa bedeutet, daB an Stelle von (ae cos@) fiir Gl. (3) 


Bo—vi,th von 


die GréBe ( (i cos @ - A) ermittelt werden mu8. Ferner kann A nicht, 
wie bei erlaubten Ubergingen, iiber ein mittleres v/c errechnet werden. 


Der experimentelle Wert 
Aexp = — 0,13 + 0,06 
entscheidet mit groBer Wahrscheinlichkeit fiir die Annahmen und Rech- 
nungen von Morita und Morita* und den praktisch identischen Fall II 


44 Korant, T.: Vorabdruck. 
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der Rechnungen von Kotani“. Diese sprechen fiir ein Auftreten von 
anomal groBen B,; — gegeniiber den tibrigen Matrixelementen. 


Zusammenfassung 

4. Aus den Messungen an reinen GT-Ubergangen folgt innerhalb der 
statistischen MeBgenauigkeit von etwa 5% der MeBgréBe A bei Co 60 
und etwa 25% bei Na 22, daB 

G = (Lrr — Lga)|/(Krr + Kaa) = £1 (12a) 

ist. Der systematische Fehler des MeBergebnisses ist kleiner als 6%. 

Das Ergebnis laBt die beiden Méglichkeiten 
Lrr = — Kor (13) 
Tyg =a (14) 

Beriicksichtigt man die Ergebnisse der RiickstoBexperimente*> *®, 
s. auch®, die fiir eine VA-Wechselwirkung sprechen, so ist Lyp= 
Kr =0. 

In der verbleibenden Beziehung 

DPA = + By 

bedeutet das positive Vorzeichen, daB dem Neutrino (Antineutrino) 
negative (positive) Helicitat zugeordnet werden muB. 


und 


Zu. 


2. Die durchgefiithrten Messungen an Co 60 bestatigen die theoreti- 
sche Voraussage der cos @-Abhangigkeit der Polarisation bei erlaubten 
Ubergangen. 

3. Die Ergebnisse der Messungen an Zr 95 deuten auf die Existenz 
einer starken Interferenz zwischen G7- und F-Wechselwirkung hin. 
Sie schlieBen eine starke Verletzung der Zeitumkehr aus. 


4. Fiir den verbotenen 2,3 MeV-Ubergang des Sb124 kann auf 
Grund des gemessenen Asymmetriekoeffizienten auf eine anomal groBe 
Beteiligung der Matrixelemente B;; gegeniiber den tibrigen Matrix- 
elementen geschlossen werden. 


Herrn Professor Dr. R. FLEISCHMANN danke ich dafiir, daB er die Ausfiihrung 
der vorliegenden Arbeit an seinem Institut erméglichte und an ihrem Fortgang stets 
regen Anteil nahm. Herrn Professor Dr. H. ScHopPER bin ich zu besonderem Dank 
verpflichtet fiir die Anregung zu der Arbeit, fiir viele Diskussionen und wertvolle 
Ratschlage. 

Fir die Untersuchungen wurden Gerate verwendet, die von der Deutschen 
Forschungsgemeinschaft dankenswerterweise zur Verfiigung gestellt wurden. 

Der Firma Friesecke & Hépfner, Erlangen-Bruck, bin ich fiir freundliches Ent- 
gegenkommen in apparativen Fragen verbunden. 


4 GoLDHABER, M., L. GRopzins u. A.E, Sunyar: Phys. Rev. 109, 1015 (1958). 


46 LAUTERJUNG, K.H., B. ScutmMER u. H. Mater-LEIsnitz: Z. Physik 150, 
657 (1958). 
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Uber die Absorption 
von ZnO-Kristallen im Ultraroten 
Von 
REINHOLD ARNETH 
Mit 12 Figuren im Text 
(Eingegangen am 6. Mai 1959) 


Die Ultrarotabsorption von synthetischen ZnO-Einkristallen mit und ohne Dotierung 
wurde im Wellenlangenbereich von 1 bis 13 u untersucht. Die Absorption zeigt im 
allgemeinen einen kontinuierlichen Anstieg zu gréBeren Wellenlangen hin. Nur 
stark Cu-dotierte Kristalle und solche ohne Dotierung, die hinreichend lange bei 
hdherer Temperatur in Sauerstoff behandelt wurden, sind bis etwa 8 u vollkommen 
durchlassig. Bei 10,1 ~ und 11,5 uw finden sich Absorptionsmaxima, die wahrschein- 
lich auf die Anregung von Gitterschwingungen zuriickzufiihren sind. Die Absorp- 
tionskonstante bei fester Wellenlange steigt in groben Ziigen mit der Leitfahigkeit 
der Kristalle an. Jedoch treten starke Streuungen auf; wasserstoffbehandelte Kri- 
stalle, die gleiche Leitfahigkeit haben wie undotierte oder im Zinkdampf behandelte 
Kristalle, zeigen viel kleinere Absorption als letztere. Bei Abkihlung auf 90° K 
wurde teils eine Erhéhung teils eine Erniedrigung der Absorption beobachtet. 
Die experimentellen Ergebnisse werden als Uberlagerung einer Stérstellenabsorp- 
tion mit der Absorption freier Ladungstrager gedeutet. 


A. Einleitung 


Die Kante der Eigenabsorption von ZnO liegt bei etwa 385 mu. 
Im Gebiet kiirzerer Wellenlangen ist die Absorptionskonstante so groB, 
da8B das Absorptionsspektrum nur an diinnen, aufgedampften Schichten 
untersucht werden konnte?. Der spektrale Verlauf der Absorption am 
langwelligen Ende der Kante ist sowohl an undotierten synthetischen 
Einkristallen? als auch an solchen mit Zn-UberschuB gemessen worden?. 

Im Ultraroten wurde die Absorption vor langerer Zeit an ZnO- 
Pulver untersucht*:®, wobei eine ganze Reihe diskreter Absorptions- 
maxima gefunden wurde, die man als Grund- und Kombinationsschwin- 
gungen des Gitters deutete. An synthetischen Einkristallen ist wegen 
der kleinen Dimensionen die Messung vor allem bei gréBeren Wellen- 
langen aus Intensitatsgriinden sehr schwierig. Uber vorlaufige MeB- 
ergebnisse wurde in einer kurzen Notiz berichtet®’. Das Ziel dieser 


1 Mottwo, E.: Reichsber. Physik 1, 1 (1943). 

2 Mottwo, E.: Z. angew. Phys. 6, 257 (1954). 

3 ScHaRowsSky, E.: Z. Physik 135, 318 (1953). 

4 ToLKsporF, S.: Z. phys. Chem. 132, 161 (1928). 

5 Paropi, M.: C. R. Acad. Sci., Paris 204, 1111 (1937). 

6 ARNETH, R.: Naturwiss. 45, 282 (1958). 

7 BocneER, G., u. E. Mottwo: J. Phys. Chem. Solids 6, 136 (1958). 
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Untersuchungen war, eine Aussage iiber die Natur der Ultrarotabsorp- 
tion synthetischer Einkristalle mit und ohne Dotierung zu gewinnen. 
Hierzu wurden Messungen bei Zimmertemperatur und bei der Tempe- 
ratur der fliissigen Luft ausgefiihrt. 


B. Versuchsanordnung 


Zur spektralen Zerlegung des Lichtes diente ein Doppelmonochro- 
mator von LrEIss mit Steinsalzprismen und Spiegeloptik. Als Strah- 
lungsquelle wurde in der Regel ein Nernst-Stift, bei der Untersuchung 
stark In-dotierter Kristalle jedoch eine Wolfram-Lampe verwendet. 
Die modulierte Strahlung (Modulationsfrequenz 117 Hz) wurde bei 
letzteren mit einem PbS-Photoleiter, dessen spektrale Empfindlichkeit 
sich von 0,3 bis 3 u erstreckte, nachgewiesen. Bei der Untersuchung 
aller tibrigen Kristalle diente wahlweise ein Thermoelement oder ein 
Bolometer in Verbindung mit einem Bolometerverstarker geringer Band- 
breite (Physik.-Techn. Werkst. Wiesbaden-Dotzheim) als Empfanger. 
Die Modulationsfrequenz betrug hierbei 12,5 Hz. 


Die Wellenlangeneichung des Monochromators im Ultraroten erfolgte 
mit Substanzen schmaler Absorptionsbanden von bekannter spektraler 
Lage. Im nahen Ultrarot bis etwa 2,5 u wurden organische Fliissig- 
keiten wie Benzol, Chloroform und Trichlorathylen benutzt. Der 
anschlieBende Bereich von 3 bis 12 lieB sich durch Ausmessen der 
Absorptionsbanden von Polystyrolfolien (20 bis 40u dick) und des 
Ammoniaks bequem eichen®:®. 


Die untersuchten Kristalle waren in der Regel sechsseitige Prismen 
(0,14 bis 0,6mm dick und 6 bis 8mm lang). Unter besonderen Ziich- 
tungsbedingungen traten auch diinne Blattchen auf, mit Dicken bis 
herab zu 0,05 mm’. 


Um eine einwandfreie Absorptionsmessung durchfiihren zu kénnen, 
mu der Querschnitt des Lichtbiindels kleiner als eine Seitenflache des 
zu durchstrahlenden Kristalls sein. Diese Bedingung lieB sich dadurch 
erfiillen, daB der Kristall auf einen hinreichend schmalen Rasierklingen- 
spalt aufgesetzt wurde, der abwechselnd mit einem gleich groBen Spalt 
den Austrittsspalt des Monochromators bildete. Die beiden Spalte 
wurden unter dem Mikroskop auf gleiche GréBe eingestellt. Ihre Breite 
konnte bei der Untersuchung diinner Blattchen (0,2 bis 0,4 mm breit) 
groBer gewahlt werden als bei den sechsseitigen Prismen. Die Blattchen 
konnten wegen ihrer geringeren Dicke bis zu gréBeren Wellenlangen 
hin gemessen werden als normale Kristalle. Jedoch war auch bei diesen 


* Vel. z. B. Briicer, W.: Einfiihrung in die Ultrarotspektroskopie. Darmstadt: 
D. Steinkopff 1954. 


® PLYLER, E.K., u. C.W. Peters: J. Res. Nat. Bur. Stand. 45, 462 (1950). 
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im Wellenlangenbereich von 10 bis 12 u die Absorption meist so groB 
daB die durchgelassene Strahlungsleistung nahe an der Nachweisgrenze 
des Empfangers lag. 

Zur Absorptionsmessung bei 90° K wurden die beiden Rasierklingen- 
spalte auf einen Kupferbiigel aufmontiert, der fest mit dem Boden des 
Behalters fiir fliissige Luft verschraubt war. Der Kiihltopf besaB auf- 
gekittete NaCl-Fenster und war auf einem Schlitten verschiebbar an- 
geordnet. 


C. MeBergebnisse 
1. Undotierte Kristalle 


In Fig. 4 sind die Absorptionsspektren undotierter Kristalle ver- 
schiedener Leitfahigkeit dargestellt (hier wie in allen folgenden Abbil- 


dungen wurden die Reflexionsverluste nicht beriicksichtigt ; K = = In = 
16 
mn 
J2 


a2 
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Fig. 1. Absorptionsspektren undotierter ZnO-Kristalle. Als Parameter ist die bei Zimmertemperatur 


gemessene Leitfahigkeit angegeben. Die Reflexionsverluste wurden wie bei allen folgenden Figuren nicht 
eliminiert 


d = Kristalldicke, J,/7 =auffallende/durchgelassene Strahlungsleistung). 
Die Durchlassigkeit nimmt zunachst vom Sichtbaren zum nahen Ultra- 
rot hin zu. Bei etwa 2u beginnt jedoch ein erneuter Anstieg der Ab- 
sorption. Diese steigt monoton bis etwa 6 oder 7 u an. Zwischen 6 und 
9 w finden sich bei manchen Kristallen Andeutungen von Selektivitaten, 
die an der Grenze der MeBfehler liegen. Bei anderen Kristallen hingegen 
fehlten diese vollkommen. Das Auftreten dieser Selektivitaten war 
véllig unregelmaBig und es konnten keine Anhaltspunkte zur Klarung 
ihrer Herkunft gewonnen werden. Fiir Wellenlangen 4 >9 yu war die 
Absorptionskonstante so groB, daB sie bis etwa 13. nur an diinnen, hin- 
reichend durchlassigen Blattchen gemessen werden konnte. Deren Absorp- 
tionsspektren sind an zwei Beispielen in Fig. 2 dargestellt. Ch arakteristisch 
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ist das Auftreten zweier Absorptionsmaxima an den Stellen 10,1 und 
41,5 u. Bei Abkiithlung auf 90° K trat im Wellenlangenbereich A<9 w 
eine geringfiigige Absorptionserniedrigung ein, bei gréBeren Wellen- 
langen war diese betrachtlicher. 
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Fig. 2. Absorptionsspektren undotierter ZnO-Blattchen. @) g=0,1 Q-tcm™: Dicke d=0,1 mm. 
b) o=1,4 Q 4 em?: Dicke d= 0,075 mm 


2. Kristalle mit Zusatzen, die die U.R.-Absorption erhohen 

a) Kristalle mit nachtraglicher Behandlung im Zn-Dampf. Bringt man 
ZnO-Kristalle bei hGheren Temperaturen in eine Zn-Dampfatmosphare, 
so stellt man nach einiger Zeit eine mehr oder weniger intensive Gelb- 
bis Braunfarbung fest. AuBerdem zeigen die Kristalle — besonders 
wenn sie abgeschreckt werden — eine erhdhte Leitfahigkeit. Bei Unter- 
suchung der Ultrarotabsorption ergibt sich der in Fig. 3 dargestellte 
Sachverhalt. Der undotierte Kristall 230a hatte die Leitfaihigkeit 
o0=1,6Q4cm?. Das zugehérige Absorptionsspektrum gibt Kurve 4 
wieder. Nach einer Behandlungsdauer im Zn-Dampf von 30 min bei 
1200° C wurde die Leitfahigkeit o =37,75 Q+4 cm gemessen. Als neues 
Absorptionsspektrum ergab sich die mit 2 bezeichnete Kurve. Bemer- 
kenswert ist neben der bereits bekannten zusatzlichen Absorption im 
blauen Spektralgebiet® eine erhéhte Absorption im Ultraroten. Nach 
dem Erhitzen im Zn-Dampf wurde der Kristall oberflachlich rauh, was 
eine erhéhte Streuung zur Folge hatte. Das ist wohl der Grund dafiir, 


da Kurve 2 auch zwischen 0,7 und 0,9 p oberhalb von Kurve 1 zu 
liegen kommt. 
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Der bei 1200°C verfiarbte Kristall wurde anschlieBend 5 min bei 
900° C an Luft erhitzt. Die Farbung blieb dadurch unverandert. Die 
Leitfahigkeit nahm jedoch bis zu dem Wert 6 =3,00Q1cm+ ab? 
Den nun gemessenen Verlauf der Absorption zeigt Kurve 3. Man erkennt, 


mm! 


Absorptionskonstante k 


* 


— 4 


Se ee ee ee 
GRMOGMO D607 R082 0I8 Te Bin Suh S M6 
Wéellenlange 
Fig. 3. Veranderung der Absorption durch Behandlung eines Kristalls in Zn-Dampf bzw. bei nachtraglichem 
Erhitzen an Luft. Kristall 230a. d=0,31 mm. J Undotierter Kristall o=1,6 Q1cm™. 2 Nach Verfarbung 
im Zn-Dampf bei 1200° C, 30 min. o = 37,75 Q-'cm™!. 35 min bei 900° C an Luft ausgeheizt o = 3,0 0 cm=-. 
4 Farbe ausgeheizt bei 1100° C 


daB im Ultraroten die Absorption praktisch auf den urspriinglichen Wert 
zuriickging, wahrend sie sich im sichtbaren Spektralgebiet nicht ver- 
anderte. SchlieBlich wurde die Farbe des Kristalls durch Erhitzen an Luft 
(5 min) bei 1100° C beseitigt. Der sich nun ergebende Verlauf der Absorp- 
tion entspricht der Kurve 4. Sie liegt im Sichtbaren und Ultraroten 
oberhalb von Kurve 1, zeigt aber den gleichen spektralen Verlauf wie 
diese. (Die etwas héheren Absorptionskonstanten sind offenbar durch 
Streuung an den nun ziemlich rauh gewordenen Kristalloberflachen 
bedingt.) Erhitzt man einen bei hoher Temperatur (z. B. 1200° C) im Zn- 
Dampf verfarbten Kristall bei niedriger Temperatur (z.B. 900° C) an 
Luft, so geht die Entfarbung iiber ein Zwischenstadium vor sich. Um 
die Zusatzleitfahigkeit zu beseitigen, geniigt ein Ausheizen bei 900° C 


10 Pout, R.: Z. Physik 155, 120 (1959). 
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an Luft fiir eine Zeitdauer, die unter 5 min liegt?®. Dabei tritt keine 
Farbanderung ein. Erhitzt man den verfarbten Kristall aber weitere 
10 min lang bei 900° C an Luft, also insgesamt 15 min lang, so wird dieser 
nunmehr schwarz. Er besitzt dann ein Absorptionsspektrum, welches 
bei der Behandlungsgeschichte des Kristalls in Fig. 3 zwischen Kurve 3 
und 4 einzuschieben ware. Der Ubersichtlichkeit wegen ist dies an 
einem anderen Kristall (Nr. 238) in Fig. 4 (Kurve 3) veranschaulicht. 


3 


Ss 


Absorptionskonstante 


04 O06 08 7 3 5 
; : Welleniange a 


Fig. 4. Kristall Nr, 238 mit Zn-Dampfbehand- 

lung und nachtraglichem Erhitzen an Luft 

(naheres s. Text). J Undotierter Kristall. 

o=1,1Q-'cm™?. 2 NachVerfarbung im Zn- 

Damf bei 1280° C, 20 min lang o =36Q™ cm". 

3 13 min lang bei 930° C ausgeheizt, Kristall 
schwarz o = 2,8 Q-'cm" 


SI 
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Fig. 5. Absorptionsspektren eines undotierten Kristalls 
(o=0,2Q-'cm™) nach Behandlung in Wasserstoff bei 
verschiedenem Druck und _ verschiedener Temperatur. 
Nachdem die Leitfahigkeit auf o=5,9Q-' cm™ erhoht 
worden war, wurde der Kristall an Luft ausgeheizt. Dabei 
ging die Leitfahigkeit auf o=0,16 Q-!cm™ zuriick. Das 
zugehérigeAbsorptionsspektrum wird durch die gestrichelte 
Kurve wiedergegeben (Kristall Nr. 4) 


Im Ultraroten ist die Absorption bis etwa 2u mit Kurve 3 in Fig. 3 
identisch. Zum sichtbaren Spektralgebiet hin erfolgt nun aber ein 


erneuter Anstieg. 


b) Kristalle mit nachtréglhicher Wasserstoffbehandlung. Nach der 
bereits von MoLttwo™ beschriebenen Methode wurden undotierte Kri- 
stalle niedriger Leitfahigkeit in Wasserstoff bei verschiedenem Druck 
und verschiedener Temperatur so behandelt, daB die Leitfahigkeit 
monoton zu immer héheren Werten anstieg. Wie man aus Fig. 5 erkennt, 
zeigt die Ultrarotabsorption ein ahnliches Verhalten. Je gréBer die 
Zusatzleitfahigkeit bei dem gleichen Kristall ist, um so gréBer ist auch 
die Absorption bei fester Wellenlange 4. Fiir verschiedene Kristalle ist 
jedoch bei gleicher Leitfahigkeitserhéhung Ao nicht auch eine gleich 


11 Motitwo, E.: Z. Physik 138, 478 (1954). 


Absorptionskonstante 
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groBe Zunahme AK der Absorptionskonstante beobachtet worden. 
Der Kristall, dessen Absorptionsspektren in Fig. 5 dargestellt sind, 
wurde nach seiner Behandlung im Wasserstoff an Luft ausgeheizt. Dabei 
lieB sich seine Zusatzleitfahigkeit vollkommen beseitigen. Wie aus Fig. 5 
(gestrichelte Kurve) hervorgeht, ging die Absorption zwar auf einen 
kleineren, nicht aber ganz auf den urspriinglichen Wert zuriick. 


In Fig. 6 veranschaulicht Kurve a das Absorptionsspektrum eines 
undotierten Kristalls (¢ =0,4Q7+ cm7) bei Zimmertemperatur. Nach 
Abkiihlung auf 90° K ergab sich die 
gestrichelte Kurve a’, also praktisch 
keine Anderung. DurchWasserstoff- 
behandlung wurde die Leitfahigkeit 20 


25 


In-dotierte ZnO -Aristalle 
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S 
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Fig. 6. Temperaturabhangigkeit der Absorption bei in Wasserstoff behandelten Kristallen. a Undotierter 
Kristall o=0,4 Q+ cm. b Nach Wasserstoffbehandlung bei 700° C und 30 at 2 min lang, o= 10,5 Q-' cm™. 
Die Absorption bei 90° K wird durch die gestrichelten Kurven wiedergegeben 


Fig. 7. Absorptionsspektren In-dotierter ZnO-Kristalle. Als MaB fiir den In-Gehalt ist jeweils die 
Leitfahigkeit der betreffenden Kristalle angegeben 


auf 10,5€21cm+ erhoht. Dadurch stieg auch die Absorption bei 
Zimmertemperatur an (Kurve b). Bei Abkiihlung auf die Temperatur 
der fliissigen Luft trat nun eine merkliche Erhohung der Absorption 
ein (Kurve 0’). 

c) Kristalle mit Indiwm-Zusatz. Indium laBt sich bei der Ziichtung 
in betrachtlicher Konzentration in ZnO-Kristallen einbauen’. Dabei 
steigt die Leitfahigkeit mit dem In-Gehalt an. Bei den untersuchten 
Kristallen lagen die Werte zwischen 10 und 200Q4cm™. In Fig. 7 
sind fiir einige Beispiele die Absorptionsspektren dargestellt. Auf- 
fallend ist die starke Absorption bei Kristallen sehr hoher Leitfahigkeit. 
Im Gegensatz zu anderen Kristallen beginnt bereits im roten Spektral- 
gebiet eine merkliche Absorption, die eine Blaufarbung verursacht. 
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Zum nahen Ultrarot hin erfolgt nun ein steiler Anstieg der Absorption 
und bei 1,2y sind die Kristalle (¢ =200Q7+cm7) praktisch undurch- 
lassig. Bei Abkiihlung auf 90° K konnte keine Anderung der Absorption 
festgestellt werden. 


3. Kristalle mit Zusdtzen, die die Ultrarotabsorption erniedrigen 


a) Kristalle mit nachtriglicher Sauerstoffbehandlung. Um den Ein- 
flu8 einer Sauerstoffatmosphare auf undotierte Kristalle zu unter- 
suchen, wurden diese in einem Quarzrohr unter 10 Atm O,-Druck auf 
eine Temperatur von 850° C 
gebracht!. Die dabei auftre- 
tenden Veradnderungen ver- 
anschaulicht Fig. 8. Der 
Kristall hatte von der Ziich- 
tung her die Leitfahigkeit 
o =5,14.07 cm Wie Ab- 
sorption stieg zu gréBeren 
Wellenlangen hin steil an 
und konnte nur bis zu A= 
3,5 uw gemessen werden. Ab- 

; r7 7) kiihlung auf 90° K hatte eine 
Welleniinge Erhéhung der Absorption 
Fig. 8. Absorptionsspektren eines each Kristalls nach Zur Folge. Durch verschieden 
vencticln lange Behenlung in coer Seorstetitnesebire ange Behandlung unter den 
Zimmertemperatur gemessenen Leitfahigkeiten angegeben. Oben angegebenen Bedingun- 
Kristalldicke d = 0,5mm. o = 5,1 Q- em, Leitfahigkeit : afar SU 
des Kristalls nach der Ziichtung. G=1,7 Q-'cm™ 15 Std gen ging die liber den Kristall- 
lang in O,-Atmosphare c= O7 cr eae 36 Std 12 min lang querschnitt gemittelte Leit- 
in O,-Atmosphare. o=0,1 Q-'cm™ $1 Std 12 min lang in — : ‘ = 

O,-Atmosphiire fahigkeit auf dieWerte 1,7,0,7 
und schlieBlich 0,4 Q+4 cm 
zurtick. Bei den Kristallen mit é =1,70Q4cm7™ und é =0,7Q+4cm7 ist die 
Leitfahigkeit nicht homogen iiber den Querschnitt verteilt (Diffusions- 
profil!). Wie aus Fig. 8 ersichtlich ist, nimmt gleichzeitig die Absorption ab 
und bei 6 =0,1Q4cm™ ist der Kristall bis etwa 8 vollkommen 
durchlassig. Bei Temperaturerniedrigung auf 90° K war bei der untersten 
Kurve fiir 2<5 u keine Anderung feststellbar, bei gré8eren Wellenlaingen 
hingegen trat eine Erniedrigung der Absorption ein. Die Leitfahigkeit 
undotierter Kristalle mit 6 =5 Q+cm™ verringert sich bei Abkithlung 
auf 90° K etwa um den Faktor 5, diejenige O,-behandelter Kristalle mit 
o =0,1 Q+4 cm etwa um den Faktor 104. 


16 ] i 


5,19 em! |———T=293°K 
tetas T= 90K 


I] 


a 


S 
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Absorptionskonstanie K =x 
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b) Kristalle mit Kupferzusatz. Kupfer kann ahnlich wie Indium 
bei der Ziichtung in die Kristalle eingebaut werden’. Dabei nimmt die 


 BeRNUTH, G. v.: Erlanger Diplomarbeit 1959 (unveréffentlicht). 
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Leitfahigkeit bei Zimmertemperatur in erster Naherung quadratisch 
mit der Konzentration des Kupfers ab. Fiir die Untersuchung der 
Ultrarotabsorption standen Kristalle mit Leitfahigkeiten (bei 20° C) 
zwischen 10°? Q cm™ und 101Q+ cm+4 zur Verfiigung. Kristalle mit 
extrem niedriger Leitfahigkeit waren bis etwa 9 uw vollkommen durch- 
lassig. Dies ist aus der untersten Kurve (a) von Fig. 9 ersichtlich, die 

s | | + 

mm 


—— 7 = 293 °K Cu -dotierte kristalle 


ra a? K | | uy ; 
b) | | | Saat po 
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Fig. 9. Absorptionsspektren Cu-dotierter ZnO-Kristalle. a) o=3-10-?Q-cm7, d=0,61 mm. b) c=0,1 
Q-'cm™!, d=0,52 mm (ndheres s, Text) 


das Absorptionsspektrum eines Cu-dotierten Kristalls der Leitfahigkeit 
o=3-10%Q1tcm? darstellt. Kristallb zeigte bei Abkihlung auf 
90° K eine merkliche Absorptionserniedrigung. An diesem Kristall 
wurden auch Hall-Effekts- 

messungen durchgefiihrt *. Es mm’) | | 
ergaben sich folgende Werte: : | 


20) i: undotierter Kristall 
Ge OA Oat cm +, Cu-doherter Kristal! 
n = 7,2-10'% cm-3, 


< 20 


Absorptionskonstante 
S 


am2 
cm 
p= 302 
! Wisec 
i150 1K a x J. 
Zi 0meee 
28ers 50 are 2 , 
o— 10210" 0 cm”, Photonenenergle 
n= 5 : 4018 Gin. Fig. 10. Absorption am langwelligen Ende der Kante bei 
S einem undotierten und einem Cu-haltigen Kristall. Bei letz- 
428 cm terem tiberlagert sich der Kante ein schwacher Auslaufer 
L= + 5 
! V = sec 


Unterhalb 150° K waren keine zuverlassigen Hall-Effektsmessungen 
moglich, da der Kristallwiderstand zu groB wurde. . . 

Als Erganzung wird in Fig. 10 der Verlauf der Absorption eines 
Cu-haltigen Kristalls an der Kante der ultravioletten Eigenabsorption 
wiedergegeben. Am langwelligen Ende iiberlagert sich dieser ein schwa- 
cher Auslaufer. 


* Die Hall-Effektsmessungen fiihrte G. BoGNER im hiesigen Institut aus. 
Z. Physik. Bd. 155 40 
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D. Diskussion 


Im AnschluB an den Durchlassigkeitsbereich im Sichtbaren beginnt 
je nach Art der Kristalle bereits im Roten oder im nahen Ultraroten 
ein Anstieg der Absorption in Richtung gréBerer Wellenlangen. Fir 
feste Wellenlange ist die Absorption, — allerdings nur in ganz groben 
Ziigen, — um so hoher, je hdher die Leitfahigkeit hegt. Erhitzt man 
einen Kristall im Zn-Dampf, so stellt man eine Erhéhung der Leitfahig- 
keit und der Ultrarotabsorption fest. Beim Ausheizen der Leitfahigkeit 
an Luft verschwindet gleichzeitig nahezu vollkommen die zusatzliche 
Absorption im Ultraroten. Analog liegen die Verhaltnisse bei Kristallen 
mit Wasserstoffbehandlung. Das legt den Gedanken nahe, daB es sich 
hier, ahnlich wie bei den homéopolaren Halbleitern Ge und Si, um die 
Absorption freier Ladungstrager handelt. Eingehende Untersuchungen 
iiber diesen Mechanismus wurden im AnschluB an DRUDE von Kronic® 
und Fuy1oka™ angestellt. Es ergibt sich folgender Zusammenhang: 

= e N = 
k= 4m enc ; m* A (1) 
Hierbei bedeutet: A = Absorptionskonstante, N =Konzentration der 
Ladungstrager,  =Brechungsindex, “ = Beweglichkeit der Ladungs- 
trager, m* = effektive Masse, e = Elementarladung. Nach neueren 
quantenmechanischen Rechnungen von FROHLICH bzw. FAN?® ergibt 
sich unter der Annahme verschiedener Streumechanismen 


K~A 5 fiir Gitterstreuung 


K ~ #° fiir Streuung an ionisierten Stérstellen. 


Tragt man fiir die experimentellen Daten log A gegen log 4 auf, so erhalt 
man im Bereich von 2 bis 64 Geraden, aus deren Steigung sich der 
Exponent von A entnehmen 1laBt. Fiir diesen ergaben sich bei H,- 
dotierten Kristallen Werte nahe bei 2, fiir undotierte und Zn-verfarbte 
Kristalle Werte zwischen 2,5 und 3 und fiir In-dotierte Kristalle Werte 
zwischen 3 und 4. Es miiBte sich also bei den verschiedenen Zusatzen 
um verschiedene Streumechanismen handeln oder es liegt ttberhaupt 
ein anderer Absorptionsmechanismus vor. 


Die Elektronenbeweglichkeit j bei Zimmertemperatur ist in ZnO- 
Kristallen bis zu Leitfahigkeiten der Gré8enordnung 10 Q7 cm prak- 
tisch unabhangig von der Konzentration'®. Aus Gl. (1) folgt dann 


8 Kronic, R. DE L.: Proc. Roy. Soc. Lond. 133, 245 (1931). 
 EUILORAV Nn 2a ID VSIiON 76. eye 7a (Os) 

> PAN, HY.) Rep. Progr Phys: 19) 07a (1G56). 

16 RUPPRECHT, H.: J. Phys. Chem. Solids 6, 144 (1958). 
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Proportionalitat zwischen K und N bei fester Wellenlange A, oder, wegen 
des konstanten w auch zwischen K undo. Die experimentell gefundenen 
Werte sind in Fig. 14 fiir eine Reihe von Kristallen dargestellt. Man 
erkennt deutlich die starke Streuung der MeBpunkte. Vor allem fallt 
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Fig. 11. Absorptionskonstante fiir 2 =4 « als Funktion der Leitfahigkeit. A Undotierte Kristalle; x Zn- 
verfarbte Kristalle; Q H,-behandelte Kristalle; 1 In-haltige Kristalle; + Cu-haltige Kristalle 


auf, daB die mit H,-behandelten Kristalle bei gleicher Leitfahigkeit wie 
undotierte oder Zn-verfarbte eine viel geringere Absorption aufweisen. 
Deutlicher noch tritt dieser Unterschied an den iiber einen gréBeren 
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Fig. 12. Unterschiedliche Absorption bei einem undotierten und einem H,-behandelten Kristall mit annahernd 
gleicher Leitfahigkeit. Die Leitfahigkeit vor der H,-Behandlung betrug 0,2 Q™~cm™ 


Wellenlangenbereich gemessenen Absorptionsspektren zweier zum Ver- 
gleich ausgewahlter Kristalle in Erscheinung (Fig. 12). 


Bei Abkiihlung wird die Ladungstragerkonzentration verringert, die 
Beweglichkeit bei 90° K ist stets gréBer oder héchstens gleich der Beweg- 
lichkeit bei Zimmertemperatur!*. Demnach wiirde man bei Temperatur- 
erniedrigung eine Abnahme der Absorption mit N/u erwarten. Statt dessen 


Z. Physik. Bd. 155 40a 
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findet man in dem der Untersuchung zuganglichen Wellenlangenbereich 
bei undotierten Kristallen mit ¢ > 10274 cm™ sowie bei H,- und Zn-behan- 
delten Kristallen eine Zunahme der Absorption. Nur Kristalle sehr niedri- 
ger Leitfahigkeit (z.B. infolge O,-Behandlung oder Cu-Dotierung) zeigen 
insbesondere bei groBeren Wellenlangen eine Absorptionserniedrigung. 
Doch ist die relative Absorptionserniedrigung viel kleiner als die relative 
Abnahme des Quotienten N/w, wie man sich durch Vergleich mit Fig. 9 
leicht tiberzeugen kann. Bei dem Cu-dotierten Kristall Nr. 237 betragt 
die Abnahme der Absorption in einem relativ groBen Wellenlangeninter- 
vall rund 25%. Die Werte von N und w konnten nur bis 150° K gemessen 
werden. Doch ergibt sich hier eine Verkleinerung des Quotienten N/u 
um den Faktor 230. Dieser Faktor ist bei 90° K sicher nicht kleiner, da N 
noch betrachtlich abnimmt, wahrend « konstant bleibt. Diese Griinde 
sprechen dagegen, da8 die hier im Ultraroten gemessene Absorption im 
wesentlichen durch freie Ladungstrager verursacht wird. 

Eine mégliche Deutung der experimentellen Daten besteht in der 
Annahme, da8 sowohl freie Ladungstrager als auch Stérstellen absor- 
bieren. Dabei iiberwiegen letztere vor allem im kurzwelligen Ultrarot. 
Der kontinuierliche, itber einen groBen Wellenlangenbereich sich er- 
streckende Anstieg der Absorption laBt als Ursache breite Stérbander 
vermuten. Die Beschaffenheit dieser St6rbander hangt von der Natur 
der Stérstellen ab. Damit laBt sich erklaren, warum die Absorption 
H,-behandelter Kristalle bei gleicher Leitfahigkeit niedriger ist als die 
undotierter oder Zn-behandelter Kristalle. Dieser Tatbestand kann so 
interpretiert werden, daB die von den Wasserstoffstérstellen verursachte 
Absorption langwelliger liegt, oder daB das zugehérige Stdrband sich 
naher am Leitungsband befindet als bei den anderen Stérstellenarten. 
(Aus Hall-Effektsmessungen findet man an H,-dotierten Kristallen eine 
thermische Abtrennarbeit von etwa 0,05 eV, an Cu-dotierten von etwa 
0,2 eV.) 

Der monotone Anstieg der Absorption undotierter Kristalle laBt 
sich durch hinreichend lange Sauerstoffbehandlung vollstandig  besei- 
tigen. Daraus kann man den SchluB ziehen, da& durch den Sauerstoff 
eine Umladung oder Ausdiffusion der Absorptionszentren erfolgt. Als 
spezielleres Bild kénnte man sich Sauerstoffliicken vorstellen, die bei 
héherer Temperatur in einer Sauerstoffatmosphare aus dem Kristall 
herauswandern. Desgleichen zeigen stark Cu-haltige Kristalle bis zu 
A=9u vollkommene Durchlissigkeit. Das ist ein Hinweis darauf, da8 
auch durch den Einbau des Cu eine Umladung der den kontinuierlichen 
Anstieg der Absorption verursachenden Zentren erfolgt. Die Tempe- 
raturabhangigkeit der Absorption laBt sich folgendermaBen deuten: 
Durch Temperaturerniedrigung wird die Konzentration der Elektronen 
im Leitungsband um An, verringert. Die verschwundenen Elektronen 
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sind von unbesetzten Stérstellen eingefangen worden, so daB sich deren 
Konzentration um Ans, erhdht. 
Dabei gilt: 
Ans, = — An, =An. 


Die Absorptionswahrscheinlichkeiten fiir ein Lichtquant re durch eine 


Stérstelle oder ein Elektron seien f5,(A) bzw. /,(4). Dann l4Bt sich die 
Anderung der Absorptionskonstante bei Variation der Temperatur 
folgendermaBen ausdriicken: 


K ~ An (fs(A) — f,(A)). 


Eine Erhéhung der Absorption bei Temperaturerniedrigung tritt in 
jenem Wellenlangenintervall auf, wo die Absorptionswahrscheinlichkeit 
der Stérstellen gréBer ist als die der Elektronen. Das scheint im nahen 
Ultrarot der Fall zu sein. Ist umgekehrt /,(4) >fs,(4), dann resultiert 
bei Abkiithlung eine Verminderung der Absorption. Dieser Tatbestand 
scheint bei gr6Beren Wellenlangen verwirklicht zu sein. (Bei Cu-dotierten 
und O,-behandelten Kristallen allerdings auch schon etwa ab 3 bis 4 p..) 


Bei stark In-dotierten Kristallen reicht die Absorption bis in das 
sichtbare Spektralgebiet. Leitfahigkeit und Konzentration der Ladungs- 
trager erweisen sich bis herab zu Temperaturen von 60° K als temperatur- 
unabhangig. Daraus folgt ein Verschwinden der Aktivierungsenergie. 
Die betrachtliche Absorption von Quanten der Energie in der GréBen- 
ordnung 1 eV wird auf folgende Weise zu deuten versucht. Bei hoher 
In-Dotierung (nach spektralanalytischen Bestimmungen bis zu Np = 
2 - 107° cm”) liegt in ZnO-Kristallen bereits Entartung vor. Die groBten 
gemessenen Elektronenkonzentrationen betragen m=6 - 1019 cm™. 
Nimmt man fiir die effektive Masse den Wert m,,;=0,3 m?®, so ergibt 
sich fiir N, bei 300° K im Falle des ZnO der Wert: N,=4,1 - 108 cm 
(N,=effektive Zustandsdichte im Leitungsband). Es ist also nN. 
Diese hohen In-Konzentrationen rechtfertigen die Annahme eines 
breiten Stérbandes. Hierbei spaltet die Energie vom diskreten Niveau 
aus sowohl zu héheren als auch zu tieferen Werten hin auf. Die kurz- 
wellige Absorption entspricht einem Ubergang vom unteren Rand des 
Stérbandes in das Leitungsband. Die Breite des Stérbandes gibt zu 
der kontinuierlichen Absorption AnlaB, wie sie bei In-haltigen Kristallen 
beobachtet wird. 

Wiirde man mit einem diskreten In-Niveau rechnen, so folgt im 
Entartungsfall fiir 7 =6 - 10’° cm~3, daB das Fermi-Niveau £, um 0,2 eV 
iiber dem unteren Rand des Leitungsbandes liegt. Da dann im Leitungs- 


band alle Energiezustande bis E, besetzt sind, miiBte auch die Kante 
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der Eigenabsorption zu kiirzeren Wellenlangen hin verschoben sein. 
Dies konnte jedoch nicht beobachtet werden. Allerdings ist eine Beob- 
achtung der Verschiebung nicht méglich, wenn die Lichtabsorption an 
der Kante durch Exzitonen verursacht wird. 

Die Schwarzfarbung eines bei hoher Temperatur (1300° C) im Zink- 
dampf behandelten und anschlieBend bei 900° C an Luft (etwa 15 min) 
erhitzten Kristalls 1a4Bt vermuten, daB es sich um eine Anderung der 
Absorptionszentren ahnlich dem Zusammenflocken kolloidaler Teilchen 
handelt. 

Die an diinnen Blattchen beobachteten Absorptionsmaxima an den 
Stellen A=10,1%. und A=11,5 yu finden sich auch an freitragenden 
gesinterten Schichten!” wieder. Wahrscheinlich handelt es sich hier 
um Gitterschwingungen. 


Herrn Professor Dr. E. Mottwo danke ich aufrichtig fiir die Anregung zu dieser 
Arbeit und fiir zahlreiche Hinweise bei ihrer Durchfiihrung. 


1” Mortiwo, E., u. F. St6ckMANN: Ann. d. Phys. (6) 3, 223 (1948). 
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From the California Institute of Technology, Pasadena, California (USA) 


Precision Determination of Energies of Gamma Rays 
in Sm, Gd: 154, 155, 156. Yb", and Os!*8 « 


By 
E.N. Hatcu** and F. Boru 
With 2 Figures in the text 
(Received June 24, 1959) 


With the help of the bent-crystal gamma-ray diffraction spectrometer the energies 
of 13 gamma rays, most of them belonging to rotational levels, have been deter- 
mined with high precision. Rotational parameters are presented for the nuclei 
of Sml*?, Gdl}4, and Gd. A complete level scheme is given for Gd, 


1. Introduction 


The successful development of the nuclear models of collective exi- 
tation! of deformed nuclei has made it desirable to increase the accuracy 
of the experimental data of nuclear energy spectra. In particular, 
the model of collective rotational motion permits calculations of the 
relative energy spacings of nuclear levels which describe the experimental 
data to one percent or better. More progress in the refinement of the 
collective ideas can be expected if more accurate experimental informa- 
tion is available. The effects of vibration-rotation interaction and of 
interaction between rotation and single particle motion—to name some 
examples—are of considerable interest and have been studied so far 
in just a few selected cases. 

In this communication we shall describe precision determinations 
of gamma-ray energies in some nuclei which have strong deviations 
from spherical shape. Most of the gamma rays measured are from rota- 
tional transitions. From the experimental results we shall derive para- 
meters describing the rotational motion as well as the second-order 
effects. 

2. Experimental Method 

The curved-crystal gamma-ray spectrometer of the California Institute 
of Technology in Pasadena was used for the precision energy deter- 
minations of gamma rays. This instrument as well as the experimental 


* Work supported by the US Atomic Energy Commission. 
xk Present Address: Scientific and Technical Unit, United States Naval 


Forces, Frankfurt/Main, Federal Republic of Germany. 
1 See for example: ALDER, K., A. Bour, T. Huvus, B. Morrerson and A. WIN- 


THER: Rev. Mod. Phys. 28, 432 (1956). Chap. 5. 
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procedure followed are described in detail by DuMonb 2, MULLER et al.3, 
Murray et al.4, and Harcu et al.°. 

The detector of the spectrometer was a 3 X 2inch Nal (Tl) crystal moun- 
ted on the face of a DuMont 6364 photomultiplier tube. The photopeak 
pulses were selected by means of a single channel analyzer and fed into a 
counting rate meter, the output of which was registered on a chart recorder. 

In each determination of a gamma-ray wavelength, the line profile 
obtained by Bragg reflection from one side of the (310) planes of the 
curved quartz crystal was carefully matched against the line profile 
obtained from the opposite side. The full width at half maximum, AA, 
of a line profile having a neglegible natural width, was 4A =0.30 X.U. 
That means the energy resolution of the spectrometer was 


AE/E =0.3X10*%E, (E in kev). 


Source preparation. Owing to the small reflection power of the 
quartz crystal and to the small solid angles involved, the experiments 
required rather a large source strength of the order of 0.5 Curies. Further- 
more, the sources for the gamma spectrometer have to be line-shaped. 
They were prepared in the following way: small quartz capillary tubes 
were filled with the target material before it was activated and then sealed 
off. The quartz capillaries had inner diameters between 0.15 and 0.3 mm 
and were 20mm long containing a total of about 10 mg of source material 
in the form of an oxide powder. All sources were produced by neutron cap- 
ture reactions performed at the Materials Testing Reactor at Arco, Idaho, 
with an available neutron flux of the order of 5 x10! neutrons/cm? sec. 

For the study of the gamma rays in Gd? and Sm? enriched Eu! 
obtained from the Oak Ridge National Laboratory was used as target 
material forming Eu! by single neutron capture. Similarly Eu! giving 
rise to Gd1*4 gamma lines was produced by single neutron capture of 
enriched Eu’. Double and triple neutron capture reactions, which 
have high yield at the present neutron flux, formed Eu®> and Eu 
respectively from an enriched Eu target. Eu and Eu! activities 
can easily be distinguished by their respective halflives. Tm!” activity 
was formed by Tm?® neutron capture. Re!§§ was obtained from an 
enriched W?8 target by detour of the beta decay of W18? and neutron 
capture of the daughter substance Re}8’, 


® DuMonp, J.W.M.: Chap. 4 in Beta- and Gamma-Ray Spectroscopy, edit. 
by K. StrcBaun. Amsterdam: North Holland Publishing Company 1955. 

° Mutter, D.L., H.C. Hoyt, D. J. KLern and J.W.M. DuMonn: Phys. Rev. 
88, 775 (1952). 

* Murray, J.J., F. Borum, P. MarMIER and J.W.M. DuMonp: Phys. Rev. 
97, 1007 (1955). 

5 Hatcu, E.N., F. BorumM, P. MARMIER and J.W.M. DuMonp: Phys. Rev. 
104, 745 (1956). 


Precision Determination of Energies of Gamma Rays 611 


3. Results and Discussion 

The results are contained in Table 1. The errors quoted are about 
three times statistical errors and correspond to the estimated maximum 

uncertainties. Compared with the 
line profile they correspond toabout Table 1. Energies and relative intensities 
3 th of the line width. Asan example SU AES LCR CR ld at 
: : ments with the curved-crystal spectrometer 

of a run, Fig. 1 shows a portion of 
the photon spectrum of Gd155 in Nucleus | Gamma-Energy (Mev) 
the region of the K-x-rays. The 
45.29-kev gammaline isclearly visi- Sm’? — 0.12179+.0.00003 | 100 

yaa i : ~~ 

ble between the A, lines of gado- — Gquse Cec g eh precip is 


ae 3 . 0.344 37 + 0.00060 
linium and the K,linesofeuropium. Gd! 0.12307 + 0.00004 | 100 


Relative 
intensity 


It is worth noting that this line Peet S008 | 10 
: Gd¥* | 0.04529+ 0.00001 2:3 

would not have been observed with 0.06000 + 0.00002 4 
the resolution of a more conven- 0.086 54 + 0.00001 100 

; ; 0.10532 + 0.00003 64 
tional proportional counter. The Gatss** | 6.08897 4.000001 100 
europium source in the experiment 0.19919 + 0.00006 5 
reproduced in Fig. 1 was relatively Yb | 0.08426 + 0.00001 

~ — Qsis8 0.15507 + 0.00008 | 


wide (0.3 mm). A narrower source, 
0.45 mm wide, was employed for 
most of the energy determinations. 

Following are discussions of some of the results presented in Table 1. 
ANDERSSON and RypE® give values of 0.12187 -+0.00006 Mev and 


Gd Ke, 


* See Ref. 1. 
xk See Ref. 1°. 
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45,29 kev 
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\ 


\ 


410 Y20 Y3.0 44.0 45.0 46.0 470 48.0 
Energy in kev 

Fig. 1. Portion of the photon spectrum of a neutron activated Eu source enriched in Eu’, This spectrum 

obtained with the curved-crystal spectrometer was taken with a relatively wide source yielding a resolution 


of about twice the optimum resolution 


0.123 21 +0.00004 Mev for the energies of the lines in Sm’? and Gd? 
using the curved-crystal spectrometer at Gothenburg, in good agreement 
6 ANDERSSON, B., and N. RypeE: Private communication to E.N. Hatcu. 
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with our data. The agreement between earlier values of the Gothen- 
burg work’ is less satisfactory. An energy value of 0.08423 + 0.00004 Mev 
was obtained for the Yb!” line by Day’. Our value is in close agreement 
with Day’s result. RypE and ANDERsSON® give a transition energy of 
0.15487 +0.00005 Mev for the Os!**. The agreement of our value with 
their measurement is poor; the deviation of 170 ev is outside the error 
limits. Preliminary presentation of the Gd** data was given earlier”. 

The rotational nature of the transitions reported here with the excep- 
tion of those in Gd!55 is well known. The parameters describing the 
rotational excitation can be derived from the present measurements. 


Table 2. Rotational parameters of Sm, Gd™*, and Gd™*. E\®) and E®) are 
defined in Eq. (1) in the text 


Nucleus E (kev) ES (kev) 
Sh 21.141 — 0.14049 
Gdis! 21.349 — 0.13958 
Gdie6 * 15.008 — 0.03000 
* See Ref. 1°. 


These parameters E{*) and ES) belonging to a rotational band with 
quantum number A are defined by the rotational formula: 


EH) — EM + BY TT +1)} + EXT + 1) (1) 


and are listed in Table 2 for those nuclei for which two levels above 
groundstate are measured. FE“) represents the energy above groundstate 
of a level of spin J in a rotational band with projection K. The para- 
meter E(*) —h?/2] gives information on the moment of inertia J of the 
nucleus and thus the deformation. ES*) is a measure of the rotation- 
vibration interaction and other second-order effects. 


In order to establish the nuclear level scheme of the odd-A nucleus 
of Gdl* additional experiments were performed. Besides the gamma 
lines observed with the curved-crystal spectrometer and listed in Table 1, 
two lines at 18.9+0.1 kev and 26.5 +0.3 kev were found™ with a gas- 
proportional counter and with f-spectrometers. The multipole assign- 
ment of all the gamma rays was possible from the internal conversion 
data. The following conclusions can be drawn with respect to the level 
assignment in Gd®5. The first rotational state (3 —, K =3) hasan energy 

? ANDERSSON, B.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 69, 415 (41956). 

8 Day, P.P.: Phys. Rev. 102, 1572 (1956). 

® Ryve, N., and B. ANDERSSON: Proc. Phys. Soc. Lond. B 68, 1117 (1955). 


10 BorEuM, F., and E.N. Hatcu: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. IT 1, 390 (1956). 
ll Boerum, F., and E.N. Hatcx: Bull. Amer. Phys. Soc., Ser. II 2, 234 (1957). 
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of 60.00 kev above the Ss The two intrinsic levels with 
positive parity and probable spin 3 and 5 have energies of 86.54 and 
105.32 kev respectively. The results are Metra ised in Fig. 2. The place- 
ment of the transitions and levels into the decay scheme of Fig. 2 agrees 


Fy 15 


(5/27) 


705.32 (5/27) 


4111 +8 % £2) 
1 @ 


CO5¢ (3/27) 


60.00 5/2~ K=3/2 


0 32” K=3/2 


Fig. 2. Energy level diagram of Gd. The energies are given in kev. The symbol I, stands for gamma 
intensity and the encircled number gives the total relative transition intensity including internal conversion 


with a tentative decay scheme of Eul®® given by CHurcH!*. The spin 
assignments proposed in Fig. 2 are in agreement with the observed 
branching ratio. 


12 CHurRcH, E. L.: Argonne National Laboratory Report ANL-5497. p. 24 (1955). 
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Eingeengte Xenon-Hochdruckentladungen 
hoher Stromdichte 
Von 
A. BAUER und P. SCHULZ 
Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Mai 1959) 


An einem mit zwei Sonden versehenen wassergekiihlten Quarzentladungsrohr von 
4,5 mm Durchmesser wurden Entladungen durch Xenon bei Drucken von 25 bis 
55 Atm untersucht. Um zu hohen spezifischen Leistungsaufnahmen zu gelangen, 
wurde die Entladung von geringer Stromstarke in Zeiten von }/,, sec auf eine maxi- 
male Stromstarke von 30 Amp hochgefahren und gleichzeitig am Schleifenoszillo- 
graphen Strom, Lampenspannung und Lichtstarke gemessen. Der Gradient der 
Saule wurde aus der Differenz der Sondenspannungen, die mit einem Kathoden- 
strahloszillographen aufgezeichnet wurden, erhalten. Die Bogentemperaturen 
wurden sowohl aus der elektrischen Leitfahigkeit als auch aus der Strahldichte des 
Kontinuums bestimmt. Der Verlauf von Strahldichte pro Volumeneinheit, Tempe- 
ratur, Elektronendichte und elektrischer Leitfahigkeit als Funktion des Abstandes 
von der Achse der Bogensaule werden wiedergegeben. 

Die Einengung der Saule bewirkt bei ciner vorgegebenen Stromstarke Erhéhung 
der Temperatur und damit der Elektronendichte sowie der Strahldichte des Konti- 
nuums, die quadratisch mit der Elektronendichte geht. Die elektrische Leitfahig- 
keit steigt jedoch nicht proportional der Elektronendichte an, da wegen der starken 
Wechselwirkung der Ladungstrager unter sich die Elektronenbeweglichkeit ab- 
nimmt, was eine VergréBerung des Saulengradienten verursacht. Die Lichtstarke 
in Abhangigkeit von der Leistungsaufnahme je cm Saulenlange ist nur wenig vom 
Druck abhangig und nahezu gleich der der nicht cingeengten Entladung. 


1. Einleitung 

Die Lichtausbeute von Xenon-Hochdruckentladungen steigt zunachst 
stark mit dem Leistungsumsatz je cm Saulenlénge an, wie schon bei den 
ersten Untersuchungen tiber Edelgashochdruckentladungen festgestellt 
worden ist? und erreicht schlieBlich bei Leistungsaufnahmen von einigen 
kW je cm Bogenlange Werte von rund 50 lm/W2. Dabei ergeben sich 
Lichtstrom und Lichtausbeute als alleinige Funktionen der Leistungs- 
aufnahme je cm Saulenlinge weitgehend unabhangig vom Xenon- 
Druck*)4, Zur Erzielung hoher spezifischer Leistungsumsatze und damit 
hoher Ausbeuten sind allerdings sehr hohe Stromstarken erforderlich, 

1 Scuutz, P.: Reichsber. Phys. 1, 147 (1944). — Ann. Phys. 1, 95, 107 (1947). 

* Larcuk, K.: ETZ 74, 346 (1953). 


3 BauEr, A., u. P. Scnutrz: Z. Physik 146, 339 (1956). 
4 Scuutz, P., u. B. Steck: Ann. Phys. 18, 401 (1956). 
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da die elektrischen Feldstaérken in der Xenon-Hochdrucksdule sehr 
gering sind. Durch Beimischungen von Helium oder Wasserstoff kann 
der Spannungsgradient der Saule vergréBert werden *® 5-7, wobei Licht- 
strom bzw. Lichtausbeute als Funktion der Leistungsaufnahme je cm 
Saulenlange aufgetragen auf etwa derselben Kurve legen wie die ent- 
sprechenden Werte der reinen Xenon-Entladung. Das spektroskopische 
Verhalten der Saule andert sich durch diese Beimischung praktisch nicht. 
Es wird weiter das Xenon-Rekombinationskontinuum ausgestrahlt, da 
Helium bzw. Wasserstoff wegen ihrer hohen Anregungs- und Ionisie- 
rungsspannungen die elektrischen und optischen Vorgange im Glas- 
plasma nicht direkt beeinflussen. Jedoch wird die Elektronenbeweglich- 
keit herabgesetzt, weil die Querschnitte von Helium- und Wasserstoff- 
atomen gegentiber Elektronen im fraglichen Temperaturbereich wesent- 
lich gréBer sind als die der Xenon-Atome. 

Die auBerordentlich niedrigen Gradienten der Xenon-Hochdruck- 
sdule beruhen zum Teil auf den sehr kleinen Querschnitten der Xenon- 
Atome gegentiber den Elektronen. Aus diesem Grunde spielt die Wech- 
selwirkung zwischen den Elektronen und den positiven Ionen in Edel- 
gashochdruckentladungen schon bei relativ geringen Temperaturen eine 
verhaltnismaBig groBe Rolle, worauf schon friihzeitig hingewiesen wurde§®. 
Im folgenden sollen Entladungen hoher Stromdichte untersucht werden, 
bei denen die Wechselwirkung zwischen den Ladungstragern einen 
wesentlichen EinfluB auf die Elektronenbeweglichkeit ausiibt und der 
Gradient dadurch erhoht wird. Es liegt zunachst nahe, fiir solche Unter- 
suchungen die bekannten Kurzbogenentladungen in kugelformigen Ent- 
ladungsgefaBen zu benutzen, um durch Steigerung der Stromstarke auf 
hohe Stromdichten zu kommen. Ein Edelgasbogen zeigt jedoch die 
Tendenz, mit steigender Stromstarke den Querschnitt zu vergrdBern. 
Wenn der Elektrodenabstand nicht sehr klein gemacht wird, strebt die 
Stromdichte bei nur geringer Druckabhangigkeit einem Wert zu, der 
unterhalb von 1000 A/cm? liegt*. Zur Erzielung hoher Stromdichten ist 
es daher zweckmaBig, den Bogen an einer VergréBerung des Quer- 
schnittes zu hindern. 


2. Versuchsanordnung 


Bei den folgenden Untersuchungen wurden als EntladungsgefaBe 
Quarzkapillaren von 1,5 mm Innendurchmesser verwandt. Bei Halb- 
wertsbreiten des Bogens von 0,12 cm wurden hiermit Stromdichten bis 
zu 3700 A/cm? erzielt. NaturgemaB halten die GefaBwandungen den 

5 Scnurz, P., u. H. StruB: Z. Physik 146, 393 (1956). 

6 ScHuLz, P.: Rendiconti Terzo Congr. Internaz. sui Fenomeni d’Ionizzazione 


nei Gas 1957, S. 973 
? Scuutz, P., u. H. StruB: Lichttechnik 10, 364 (1958). 


8 ScHuLz, P.: Ann. Physik 1, 318 (1947). 
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starken Belastungen von bis zu 7500 W/cm? im stationaren Betrieb nicht 
stand. Es wurde deshalb eine Versuchsanordnung benutzt, bei der in 
Zeiten von etwa ;4 sec der Strom kontinuierlich von sehr kleinen Werten 
auf den Maximalwert von 30 bis 40 A und wieder zuriick auf den Aus- 
gangswert geregelt werden kann bei gleichzeitiger Messung von Gra- 
dient, Lichtstarke und Bogenbreite. Die Versuchsanordnung, aus der 
die Wirkungsweise der elektrischen Schaltung hervorgeht, ist schema- 
tisch in Fig. 1 wiedergegeben. Die Versuchsréhre war eine wassergekiihlte 
Quarzkapillare mit zwei Sonden S, und S, im Abstand von 2 cm. Zam 
Einstellen des Betriebsdruckes war die Réhre mit einem Ausfrierstutzen 


| Sanden als 
| Nebenanode 


Fig. i. Schaltschema der Versuchsanordnung 


und einem Kompressionsmanometer versehen. Die Réhre wurde mit 
Xenon gefiillt und abgeschmolzen. Der Maximaldruck im Betrieb 
betrug $5 Atm. Niedrigere Drucke wurden dadurch eingestellt, daB ein 
Teil des Xenons im <Ausfrierstutzen mit fliissiger Luft ausgefroren 
wurde. Strom ¢ und Rdhrenspannung U wurden mit einem Schleifen- 
oszillographen aufgezeichnet. Zur Lichtstarkebestimmung wurde der 
mittlere Teil der Saule ausgeblendet und die mit einem Photoelement 
gemessene Lichtstarke gleichfalls am Schleifenoszillographen aufgezeich- 
net. Der Spannungsverlauf an den beiden Sonden iiber der Stromstarke 
wurde auf zwei verschiedene Arten ermittelt. Einmal wurde er mit einem 
Tektromix-545-Kathodenstrahloszillographen mit Zwei-Kanalverstarker 
und elektronischem Umschalter aufgenommen, wobei die Sonden prak- 
tisch keinen Strom ftihrten. Bei der zweiten Methode wurden die Sonden 
als Nebenanode geschaltet ®. 


Den Hinweis auf diese MeSmethode verdanken wir H. MAEcKER. Uber 


Stérungen von strombelasteten Tauchsonden s. MULLER, G.: Z. Physik 151, 460 
(t958). 


| 
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3. Strom-Spannungscharakteristiken 


Uber die Potentialdifferenz zwischen einer hochohmig geerdeten 
Sonde und einem Hochdruckplasma ist zur Zeit noch wenig bekannt. 
Solange jedoch der Innenwiderstand des MeBinstrumentes groB ist 
gegentiber dem Widerstand des Plasmas zwischen Elektrode und Sonde, 
lassen sich nach MULLER und FINKELNBURG”? Potentialdifferenzen zwi- 
schen verschiedenen Punkten des Plasmas mit einer Genauigkeit von 
etwa 0,5 V messen. Als Sonde wurde ein Wolframdraht von 0,5 mm 
Durchmesser benutzt, der 0,25 mm in den Entladungskanal hineinragte. 
Die hierbei eintretende Verengung des Entladungsquerschnittes von 


i U, 
18080 
160+60 


140-40 


120--20 


20 0A 


Hf —<——— 
Fig. 2. Spannung U, und U, der Sonden S, und S, gegentiber der Anode bei 25 Atm in Abhangigkeit von der 
Stromstarke 


7% ist nur gering. Auch die zusatzliche Warmeleitung durch die Sonde 
wird in Anbetracht der hohen spezifischen Leistungsumsatze in der 
Bogensaule vernachlassigbar sein. Bei Versuchen mit Sonden, die weniger 
weit in den Entladungskanal hineinragten, um die St6rungen der Bogen- 
saule durch den Wolframdraht zu verringern, wurde nach kurzer Be- 
triebszeit kein meBbares Potential mehr angenommen. Offenbar 
dampfte im Betrieb eine isolierende Quarzschicht aut. 

Als Beispiel ist in Fig. 2 ein Elektronenstrahloszillogramm fir eine 
Entladung bei 25 Atm. wiedergegeben, wobei die Nullpunkte der Span- 
nungen U, von Sonde 1 und U, von Sonde 2 verschieden stark unter- 
driickt sind. Beim Riickgang der Stromstarke werden hohere Werte 
durchlaufen als beim Hingang. Diese Spannungstiberhéhung tritt um 
so starker in Erscheinung, je langsamer der Stromimpuls gege ben wird. 
Sie kann zuriickgefiihrt werden auf verdampftes Quarz der GefaBwan- 
dung, welches in die Entladungsbahn gelangt. Legen wir als maximale 


10 MULLER, G., u. F. FINKELNBURG: Z. angew. Phys. 8, 282 (1956). 
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Wandbelastung fiir den stationaren Betrieb einer wassergektihlten Quarz- 
kapillare 800 W/cm? zugrunde, so ergibt sich eine momentane Belastung 
wahrend einer Versuchsreihe, die mehr als das Neunfache des héchst 
zulissigen Wertes betragt, so daB eine nicht unerhebliche Verdampfung 
von Quarz eintritt. Fir die folgenden Betrachtungen wurden jeweils 
nur die ansteigenden Aste der Oszillogramme ausgewertet, auf die der 
Quarzdampf noch keinen stérenden Einflu8 austibte und die gut repro- 
duzierbar waren. Bei Stromstarken unterhalb von 5 A sind die Messungen 
der Sondenspannungen schlecht reproduzierbar. Die Spannungen streben 
mit fallender Stromstarke mehr oder weniger schnell gegen Null. Wahr- 
scheinlich ist der Plasmawiderstand vor der Sondenoberflache nicht mehr 
klein gegeniiber dem Innenwiderstand R; (=2 MQ) des Kathoden- 
strahloszillographen. Diese Vermutung wird auch durch die weiter 
unten fiir verschiedene Stromstarken durchgefiihrte Berechnung der 
Leitfahigkeit als Funktion des Abstandes von der Bogenachse gestiitzt. 
Bei unseren Messungen wurden die Sonden gegen die Anode gepolt, 
einmal, weil bei anodischer Polung der Ubergangswiderstand Sonde- 
Plasma kleiner ist als bei kathodischer (vgl. *), zum anderen, weil der 
Kathodenfall unregelmaBige Spannungsschwankungen verschiedener 
Frequenz in viel starkerem MaBe als der Anodenfall aufweist. Bei der 
von uns verwendeten Polung der Sonden gegen die Anode haben die 
Elektronenstrahloszillogramme deshalb einen glatteren und besser repro- 
duzierbaren Verlauf als bei Polung gegen die Kathode. 

Bei Schaltung der Sonden als Nebenanoden muBten wir diese, wie 
Fig. 1 zeigt, an héhere Spannung legen, damit die Schwankungen der 
entsprechenden Anodenstréme wahrend des Impulses vernachlassigbar 
klein wurden. Unter der Voraussetzung gleich groBer Stréme und gleich- 
artig beschaffener Sonden muB der Anodenfall an jeder der beiden Sonden 
gleiche GréBe haben. So laBt sich der Gradient zuverlassig messen. Bei 
dieser Methode kann die Differenz der Anodenspannungen mit genaueren 
Instrumenten kleineren Innenwiderstandes z.B. einem Schleifenoszillo- 
graphen gemessen werden. Der Gradient wurde auf diese Weise mit 
einem maximalen Fehler von etwa 1,5% gemessen, bei Abweichungen 
in der Reproduzierbarkeit von 2 bis 3%. Demgegeniiber konnten bei 
der vorher beschriebenen Sondenmethode die Ergebnisse nur bis auf 
5 bis 10% genau reproduziert werden. Beide Methoden hatten inner- 
halb dieser Grenzen iibereinstimmende Ergebnisse. Die bei Schaltung 
der Hilfselektroden als Nebenanoden gewonnenen Gradienten der ein- 
geengten Sadule in Abhangigkeit von der Stromstarke sind in Fig. 3 fiir 
3etriebsdrucke von 25, 35, 45 und 55 Atm wiedergegeben. Im oberen 
Stromstarkebereich gehen die Kurven nahezu in gerade Linien itber, 
deren Steigerung mit fallendem Druck wachst. Von einem runden Wert 
0,35 bei 55 Atm erhdht sich die Steigung auf etwa 0,45 bei 25 Atm. 
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Damit ergibt sich im Mittel der Zusammenhang E~J°4. Zum Ver- 
gleich sind auch die Gradienten eingetragen, die bei 25 Atm an elek- 
trodenstabilisierten Bogen‘, an normal wandstabilisierten Bogen? und 
in Entladungsréhren mit gréBerem Druckmesser!! ermittelt wurden. 
Abgesehen davon, daB die Absolutwerte hdher liegen, wachst der Gra- 
dient in der eingeengten Entladung also sehr viel starker an als in den 
anderen Entladungen, wo man sich etwa im Minimum der Strom- 
spannungscharakteristik befindet. In Entladungen bei relativ geringen 
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Fig. 3. Gradienten der eingeengten Xenon-Saule iiber der Stromstarke fiir verschiedene Drucke; (zum Ver- 


gleich: Gradienten bei 25 Atm 7.) der Kurzbogenentladung nach P, Scuurz und B. Steck sowie der nicht 
eingeengten Saule, 2.) nach K. Larcué und 3.) nach A. BAvER und P. Scuutz) 


Drucken und sehr hohen Stromstarken ist man im ailgemeinen bereits 
im starker ansteigenden Teil der Stromspannungscharakteristiken? 4. 
Jedoch sind hier die Absolutwerte der Gradienten sehr niedrig. 


4. Elektrische Leitfahigkeit des Xenon-Plasmas 
Zur Berechnung der elektrischen Leitfahigkeit o =en,b eines Plas- 
mas ist meistens die Langevinsche Beziehung fir die Elektronen- 


beweglichkeit pase, eA (1) 
MU 


11 Bauer, A., u. P. Scuurz: Z. Physik 139, 197 (1954). 

12 Siehe z.B. CumMMING, H.: Photographic. J. B 89, 58 (1949). 
13 Larcu#, K.: Z. VDI 94, 453 (1952). 

14 Lomper, A.: Lichttechnik 10, 108 (1958). 
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(A mittlere freie Weglange der Elektronen fiir Impulsaustausch, v mitt- 
lere thermische Geschwindigkeit der Elektronen) benutzt worden. Die 
mittlere freie Weglange wurde dabei aus der Beziehung 


1 
z= 2 
NQ+NQ4 2) 


bestimmt. Darin bedeuten: N Anzahl der Atome im cm’; N, Anzahl 
der positiven Ionen im cm?. (Q ist der Querschnitt der Atome fiir Impuls- 
austausch gegentiber den Elektronen, der unter Beriicksichtigung der 
Maxwell-Verteilung der Geschwindigkeiten durch Mittelwertsbildung aus 
den bekannten Ramsauer-Kurven fiir die Wirkungsquerschnitte erhalten 
werden kann, wobei wegen der nicht-isotropen Streuung noch ein Kor- 
rekturfaktor der GréBe 0,8 bis 0,9 zweckmaBig angebracht wird. Q. ist 
ein Querschnitt, der die zwischen den positiven Ionen und Elektronen 
wirksamen Coulomb-Krafte beriicksichtigen soll. Fiir diese Wechsel- 
wirkung ist das der Ableitung der Langevinschen Formel zugrunde- 
liegende Modell des StoBes zweier starrelastischer Kugeln besonders 
schlecht, da das Coulomb-Feld weitreichende Krafte verursacht, so daB 
sogar die gleichzeitige Wechselwirkung vieler Partner beriicksichtigt 
werden muB. Die oft zur Berechnung des Ionenquerschnittes benutzte 
Beziehung von GVOSDOVER® gibt zu groBe Werte!® Bewahrt hat sich 
nach MAECKER, PETERS und SCHENK?’:}8 eine Gleichung, die rund den 
halben Gvosdover-Querschnitt ergibt: 
ef Fark 
Cy = (aT)? i ent : (3) 


Neuerdings hat nun SCHIRMER!*»*° die elektrische Leitfahigkeit eines 
Plasmas ohne die Vernachlassigungen bei der Ableitung der Langevin- 
schen Beziehung exakt durch Integration der Boltzmann-Gleichung 
ionisierter Gase dargestellt. Die Ergebnisse lassen sich auch in der 
gewohnten Form: 
P| = 
De an 3 re (4 2 (4) 


wiedergeben, wobei sich A als mittlere freie Weglange der Elektronen 
auffassen laBt. Dabei laBt sich schreiben: 

ele 1 

‘= NQF IPN, 04 a 


15 GvosDOoVER, S.D.: Phys. Z. Sowjet 12, 164 (1937). 

16 Siehe z.B. Héckerr, K.H., u. P. Scuutz: Z. Naturforsch. 4a 266 (1949). 
 Marcker, H., Tu. PETERS u. H. ScuenK: Z. Physik 140, 119 (1955) 
18 MarcKER, H., u. TH. Peters: Z. Physik 139, 448 (1954) 
19 SCHIRMER, H.: Z, Physik 142, 41 (1955). 

20 SCHIRMER, H., u. J. FRIEDRICH: Z. Physik 151, 174, 375 (1958). 
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Die ,,Atomquerschnitte’ Q, und die ,, Lonenquerschnitte‘ Q, lassen 
sich aus komplizierteren Ausdriicken fiir die verschiedenen Tempe- 
raturen berechnen. Die Ergebnisse solcher Berechnungen fiir ein Xenon- 
Plasma bei einem Druck von 25 Atm sind in der Tabelle zusammen- 
gestellt*. y ist ein Faktor, der die Wechselwirkung der Elektronen 
unter sich beriicksichtigt. Nach den dlteren Betrachtungen sollte die 
Elektronenwechselwirkung zu vernachlassigen sein. Aber wegen der 
Wechselwirkung der Elektronen ihrerseits mit den schweren Partikeln 
spielt auch die Elektronenwechselwirkung eine Rolle. 


Tabelle. Charakteristische Daten eines Xenon-Hochdruckplasmas von 25 Atm Druck 
bei verschiedenen Temperaturen T 


Q, mittlerer Querschnitt eines Atoms fiir Impulsaustausch gegeniiber Elek- 
tronen; NQ, Gesamtquerschnitt fiir _Impulsaustausch aller Atome im cm? gegen- 
liber Elektronen; AV, Herabsetzung der effektiven Ionisierungsspannung; N. =n, 
Anzahl der Ionen bzw. Elektronen im cm’; Q_, mittlerer Jonenquerschnitt gegen- 
uber Elektronen; N,Q, Gesamtquerschnitt der Ionen gegeniiber Elektronen im cm}; 
o elektrische Leitfahigkeit, y Korrekturfaktor, der die Wechselwirkung der Elek- 
tronen unter sich beriicksichtigt. 


1 2 3 aH 5 6 7 8 

PU ows (N-Oe-ao | Ave | De eae | gt tO% | Taf Oye Nertor* 

kK cm? cm?/cm* | Vv | 1/cm® cm? cm?/cm$ 1/emQ. 
a ee TE (SL) SOLE | GEL GSE 1 ee 
5000} 1,3 | 0,48 | 0,06 0,04 6,94 (0,25) 0,12 0,4 
6000/ 2,0 | 0,62 | 0,14 0,50 | 4,28 0,42 | 0,54 2:2 
7000 | 3,9 Poshiosh (it) 3.05 1\re245 0,60 1,25 6,1 
8000} 7,0 1,58 OAON NRL. tet 0,72 2,52) 13,2 
9000 10,8 212, of 0,76. |= 130,2 0,92 0,80 | 4,54 23,9 
10000 | 75,3 | °2,51 | 1,10° | 99,0 0,63 0,85 | 7,39 38,4 
11000 19,6 2,48 | 1,47 204,346 V1 O;85p} 10,98 55,6 
12000 | 23,7 ihn oh 188 |. 342,48 | 0,345 10:84 | 13,87 75,6 
13000 | 27,0 1,35 | 2,06 | 456,8 O27 0,82 14,82 95,2 
14000 | 29,6 | 0,82 | 2,17 | 5194 | 0,23 |0,79| 14,98 106,8 


Die Anzahl der positiven Ionen bzw. Elektronen im cm* kann aus 
der Saha-Gleichung bestimmt werden: 
x? BGG, (22m)! (k T)3 exp(— _ (6) 
1 — 7 ory hep 

(x Ionisierungsgrad; o, Zustandssumme der Atome; 9; Zustandssumme 
der Ionen; o,=2 Zustandssumme der Elektronen; V;, effektive Ioni- 
sierungsspannung). Die Zustandssumme 9, fiir die Atome ist bei den 
hier interessierenden Temperaturen gleich dem statistischen Gewicht 


des Grundzustandes, fiir Xenon also o9=g)=1. Bei der Zustands- 
summe fiir Ionen muB jedoch, wie SCHIRMER bemerkt hat, ein *P,-Term 


* Wir méchten auch an dieser Stelle Herrn Dr. ScuirMER fir die Mitteilung 


seiner Berechnungen unseren besten Dank aussprechen. 
Ad 
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beriicksichtigt werden, da sein Abstand vom ?;-Grundzustand mit 
V,=1,31 V gering ist. Fiir die Zustandssumme ergibt sich hiermit: 


o,(T) =4 + 2exp(— oY). (7) 


Die effektive Ionisierungsspannung ist gegeniiber der Ionisierungs- 
spannung des ungestérten Atoms nach UNsOLD™ um einen Betrag 


AV; = 6,9 - 1077 2, n3 (8) 
herabgesetzt. Die effektive Kernladungszahl z,;; kann aus dem Term- 
defekt infolge Verschmierung der oberen Terme gemaB der Gleichung 


4eff— |/ = (9) 


mit ~=5 und Rhc =13,53 V bestimmt werden. Die sich unter Beach- 
tung der angefiihrten Korrekturen aus der Saha-Gleichung ergebenden 
Ionen- bzw. Elektronenkonzentrationen sind in Spalte 5 der Tabelle 
eingetragen. In Spalte 3 und 8 sind die Gesamtquerschnitte fiir die 
Wechselwirkung der Elektronen mit den Atomen bzw. mit den Ladungs- 
tragern wiedergegeben. Wie man sieht, ist bei einer Temperatur von 
5000° noch die Wechselwirkung der Elektronen mit den neutralen 
Atomen tiberwiegend, wahrend bei 7000° der Anteil der Wechselwirkung 
der Ladungstrager unter sich etwa den gleichen Betrag erreicht. Bei 
hdéheren Temperaturen ist dann die freie Weglange der Elektronen im 
wesentlichen durch die Wechselwirkung mit den Ladungstragern bedingt. 
Die elektrischen Leitfahigkeiten, die sich mit diesen Daten ergeben, 
sind in Zeile 9 der Tabelle enthalten. Fiir unsere Betrachtungen wichtig 
ist die Tatsache, daB mit steigender Temperatur bei nahezu konstant 
bleibender Summe der Atomquerschnitte der Gesamtquerschnitt der 
positiven Ionen rasch zunimmt. Durch die hierdurch nach Gln. (4) und (5) 
eintretende Verminderung der Elektronenbeweglichkeit 6, nimmt die 
elektrische Leitfahigkeit o =en,b, mit zunehmender Temperatur lange 
nicht in dem MaBe zu wie die Elektronendichte. 


5. Strahlung der Saule 


Im allgemeinen sucht der Bogen héhere Stromstarken durch Ver- 
groBerung der Entladungsquerschnitte zu bewaltigen, wodurch ein- 
tretende Temperaturanderungen gering bleiben*. Wird der Bogen jedoch 
an einer Ausbreitung gehindert, so mu8 sich zwangslaufig die Strom- 
dichte vergréBern und dementsprechend treten starkere Erhdhungen 
von Temperatur und Elektronendichte auf. Es kommt damit auch zu 
einer starken VergréBerung der spezifischen Strahldichte der kontinuier- 
lichen Strahlung, die mit dem Quadrat der Tragerkonzentration geht. 


£1 UNSOLD, A.: Z. Astrophys. 24, 355 (1948). 
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Starker als bei anderen Entladungen steigt die Lichtausbeute mit der 
Stromstarke an. Gleichzeitig wachst der Gradient rasch mit der Strom- 
starke. Durch Einengung des Bogens kann man also in einer Entladungs- 
rohre bei gleichbleibender 
Stromstarke den Energie- 
umsatz in die Hohe trei- 
ben. Tragt man die Licht- 
starke jedoch nicht iiber 
der Stromstarke, sondern 
tiber der je cm Sdaulen- 


hed 
cm 


lange aufgenommenenLei- wiki 

stung auf (Fig. 4), so ‘ : 

zeigt sich, daB diese MeB- 7 

punkte nahezu auf der 

Kurve fiir Entladungen in ) 
5 ees Grenze fir 

nicht oder wenigeinengen- 7 91 — sttionare 

den GeféBen3: 4,22 liegen, Belastung 

nur daB hohe Ausbeu- i 

ten wegen des vergr6Ber- le | 


ten Gradienten nunmehr 
schon bei betrachtlich = 
geringeren Stromstarken 

erreicht werden. Aller- * 
dings ergibt sich bei den th si 
eingeengten Entladungen 
im Gegensatz zu den 
friiheren Untersuchungen 
an Kurzbogen-Entladun- 
gen eine geringe Druck- 
abhangigkeit in dem Sin- 


3000 N/cm 


a 7000 


ne, daB die Ausbeute mit 
h6heren Drucken  zu- 
nimmt. Letzteres ist qua- 
litativ leicht zu verstehen. 


Fig. 4. Lichtstarke pro cm der eingeengten Xenon-Sdule in 

Abhangigkeit von der Bogenleistung je cm Saulenlange (zum 

Vergleich: — — — Lichtstarke der nicht eingeengten Saule 

(Innendurchmesser des Entladungsrohres 8 mm) nach BAUER 
und SCHULZ) 


6. Strahldichte, Temperatur und elektrische Leitfahigkeit des Plasmas 
als Funktion des Abstandes von der Saulenachse 


Der Hauptteil der aufgenommenen Leistung wird als kontinuierliche 
Strahlung S, wieder abgegeben. Es ist: 
eV; 
et) 


22 ELENBAAS, W.: Phil. Res. Rep. 4, 221 (1949). 


S, ~ R?. Nexp(— (10) 


624 A. BAvER und P. Scuutz: 


Die frither4 beschriebene Tendenz eines Bogens mit zunehmendem Druck 
bei gleicher Leistungsaufnahme den Querschnitt zu verkleinern und 
damit den Leistungsumsatz im cm® zu erhdéhen, kann hier nicht im 
gleichen MaBe befolgt werden, da der Bogendurchmesser in der einge- 
engten Entladung schon von vornherein begrenzt ist. Setzen wir in 
der eingeengten Entladung in erster Naherung RK =const, so erfordert 
der gleiche Leistungsumsatz nach Gl. (10) bei héheren Drucken eine 
geringere Temperatur. Das bedeutet aber, dab wegen des kleineren 
Temperaturgradienten die Warmeleitungsverluste gegeniiber der Lei- 
stungsabfuhr durch Strahlung zuriickgehen. Somit wird eine geringe 
Erhéhung der Strahlungsausbeute bei gleicher Leistungsaufnahme je 
cm Bogensaule, wenn der Druck erhéht wird, verstandlich. Die relative 
Strahldichteverteilung B(x) des Kontinuums senkrecht zur Bogenachse 
wurde fiir verschiedene Stromstarken photographisch aus dem Verlauf 
der Schwarzung bestimmt. Diese Methode wurde gewahlt, weil bei der 
nur kurzzeitig méglichen hohen Belastung der Réhre das sonst ange- 
wandte Verfahren der punktweisen Durchmessung der Strahldichte 
mit einem photoelektrischen Wandler nicht méglich war. Aus den 
erhaltenen Kurven wurde nach dem Verfahren von HORMANN?? die 
relative Strahlung ¢(7) pro Volumeneinheit in Abhangigkeit vom Ab- 
stand 7 von der Bogenachse ermittelt und hieraus unter Vernachlassi- 
gung der nur schwach von der Temperatur abhangigen Glieder aus der 
Beziehung: petty a 1) 

= exp -(— ; Feel (14) 


(J) Temperatur in der Bogenachse; ¢(0) Strahlungsleistung pro Volumen- 
einheit in der Bogenachse) der Temperaturverlauf erhalten. Die Achsen- 
temperatur 7) wird aus der Leitfahigkeitsgleichung: 


<=" | o (TZ) d (r?) (42) 


(R Innenradius der Réhre) ermittelt. Ergebnisse dieser umstandlichen 
Auswertungen sind in Fig. 5 und 6 zusammengestellt. Fig. 5 zeigt den 
Verlauf der elektrischen Leitfahigkeit der eingeengten Entladung bei 
25 Atm fiir verschiedene Stromstairken in Abhangigkeit vom Achs- 
abstand. Mit fallender Stromstirke zieht sich der Kanal zusammen, 
wie auch schon an anderen Entladungen beobachtet worden ist. Nur 
wird hier bei héheren Stromstirken die Kanalausweitung behindert, 
wodurch es zu der oben bereits beschriebenen Erhéhung des Gra- 
dienten und der damit verbundenen Erhéhung von Temperatur und 
Strahlung pro Volumeneinheit kommt. Der Riickgang der Leitfahigkeit 


23 HORMANN, H.: Z. Physik 97, 539 (1935). 
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in Wandnahe ist besonders auffallig, wenn die Stromstarke ungefahr 
den Bereich 6 A durchlauft. Die Erhéhung des Ubergangswiderstandes 
Plasma-Sonde in Wandnihe, die nach dem friiher (S. 618) Ausgefithrten 


Amp. 


RO7 06 45 OF 03 G2 Gf @ G1 G2 O3 G4 O5 G6 G7R 


Fig. 5. Spezifische Leitfahigkeit in der eingeengten Xenon-Sdule bei 25 Atm in Abhangigkeit vom Achs- 
abstand yr fiir verschiedene Stromstarken 


zum Versagen unserer Sondenmethode bei geringen Stromstarken fiihrte, 
wird hierdurch verstandlich. 


a 
?2 G7 06 95 04 G3 G2 Gf O Gt G2 G3 G4 G5 96 G7 R 
mm 
Fig. 6. Temperatur T(r), spez. Leitfahigkeit o(r) (~ Stromdichte j(r)), Elektronenkonzentration m,(7) und 
Kontinuumsstrahlung pro Volumeneinheit ¢(7) in Abhangigkeit vom Achsabstand 7 bei 25 Atm und 16 Amp 


In Fig. 6 sind fiir eine Entladung bei 25 Atm und 16 A Temperatur 
T(r); elektrische Leitfahigkeit ¢(7) [~Stromdichte 7(7)]; Elektronen- 
dichte 1, (7) sowie der relative Verlauf der Strahlung pro Volumeneinheit 
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e(r) in Abhangigkeit vom Achsabstand eingetragen. Die Kurven haben 
erwartungsgemaB einen ahnlichen Verlauf wie die entsprechenden frither 
von H. ScHIRMER*! fiir einen normal wandstabilisierten Xenon-Bogen 
gewonnenen. Die Maxima der verschiedenen Kurven wurden zusammen- 
gelegt, um den relativen Verlauf dieser GréBen zu verdeutlichen. Die 
Achsentemperaturen, die sich aus Leitfahigkeit und relativem Verlauf 
der Strahlung pro Volumeneinheit ergeben, sind in Fig. 7 (°°c°) wieder- 
gegeben. 


7. Bestimmung der Bogentemperatur aus der Leuchtdichte 


Man kann die Temperatur auch aus der absoluten Leuchtdichte 
bestimmen. Nach der auf KRAMER und UNSOLD zuriickgehenden Theorie 
ist die bei den hier interessierenden Temperaturen ausgesandte Strah- 
lung im wesentlichen Rekombinationsleuchten. Ndaherungsweise soll 
nach dieser Theorie die pro Volumeneinheit ausgesandte Strahlung ¢(») 
unabhangig von der Frequenz v sein. Diese Frequenzunabhangigkeit 
sollte fiir Xenon bis zu einer Grenzfrequenz von etwa 6 - 1014 Hz (ent- 
sprechend 5000 A) erfiillt sein. In diesem Bereich gilt nach MAECKER 
und Peters” fiir das Xenon-Kontinuum: 


1 


e(T) = (@+s)*- 636-107" a (13) 


(z-+s)? ist der Mittelwert des Quadrats der effektiven Kernladungs- 
zahl, fiir die Atomniveaus, von denen die Elektronen eingefangen 
werden. (z+)? weicht von 1 ab, weil die Elektronenbahnen teilweise 
in die Elektronenhiille eindringen und dadurch die abschirmende Wir- 
kung der iibrigen Hiillenelektronen verandert wird. Nach MAECKER 
und PETERS kann man setzen (z+ s)? & 2. 

Die geforderte Frequenzunabhangigkeit des Kontinuums im Bereich 
der Wellenlangen 4= 5000 A ist in erster Naherung erfiillt 2627, Legt 
man die in der letzteren Arbeit enthaltene spektrale Strahldichte- 
verteilung zugrunde, dann steigt allerdings die spektrale Strahldichte 
des Kontinuums zwischen 6-10! Hz und 4-10!Hz auf etwa das 
Doppelte, um bei noch kleineren Frequenzen wieder etwas abzufallen. 
Wir wollen darum die bei diesen beiden Frequenzen gemessenen Strahl- 
dichten mit Gl. (13) vergleichen. Die relative spektrale Verteilung der 
kontinuierlichen Strahlung des Xenon-Hochdruckbogens andert sich im 
sichtbaren Bereich kaum mit der Belastung. Das Verhaltnis von spek- 
traler Strahldichte B,(7) einer bestimmten Frequenz », zur Leucht- 


24 ScHIRMER, H.: Z, angew. Phys. 6, 3 (1954). — Appl. Sci. Res. B 5, 196 (1955) 

*® MAECKER, H., u. Tu. Peters: Z. Physik 139, 448 (1954) 

26 NEUMANN, W.: Ann. Physik 17, 146 (1955). 

27 BaugErR, A., u. P. ScHurz: Sitzgsber. Heidelberg. Akad. Wiss. 1956/57, 
4. Abh., S. 76. 
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dichte ist dann konstant. Es wurde fiir ¥, =6-10'4 Hz (A, =5000 A) 
zu B,(v)/B=1,15 - 107° erg/cd - sr ermittelt. Legt man », ey “410% Hz 
(A, = 7500 A) zugrunde, dann steigt diese Verhaltniszahl gemaB obigem 
etwa auf das Doppelte. Aus der Leuchtdichteverteilung B quer zur 
Achse kann damit auf die Dichteverteilung B,(r) ~e(r) der Strahlung 
einer bestimmten Frequenz geschlossen werden. Aus der Kurve (7) 
kann mit Gl. (13) die Temperaturverteilung T = T(r) erhalten werden. 
Die fiir die beiden Wellenlangen 2,=5000 und 7500 A gewonnenen 
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Fig. 7. Temperatur in der Bogenachse der eingeengten Xenon-Sdule bei 25 Atm in Abhangigkeit von der 
Stromstarke (0000 aus Leitfahigkeit und relativem Strahldichteverlauf; aus der Leuchtdichte) 


Achsentemperaturen sind zum Vergleich in Fig. 7 (ausgezogene Kurven) 
eingetragen. Die beiden Kurven geben die Grenzen fiir den Fehler an, 
der aus der mangelhaft erfillten theoretischen Forderung nach Fre- 
quenz-Unabhangigkeit der Kontinuumsstrahlung ¢(7) folgt. Die bespro- 
chene Unsicherheit des Mittelwertes (z + s)? ergibt einen weiteren Fehler. 
Die Unsicherheit, die der Temperaturbestimmung aus der Leitfahigkeit 
anhaftet, ist dem gegeniiber geringer zu veranschlagen. Sie wird haupt- 
sachlich durch die Ungenauigkeit der relativen Strahldichteverteilung 
B(x) gegeben sein, deren Vermessung etwas durch unvermeidbare 
Schlieren und Oberflachenunebenheiten der Quarzkapillare erschwert 
wird. Die Ubereinstimmung der nach den beiden Methoden bestimmten 
Temperaturen ist in Anbetracht der Fehlerméglichkeiten befriedigend. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat GieBen 


Uber die Beeinflussung der Ionenleitfahigkeit von NaCl 
durch Réntgenstrahlung* 
Von 
JORGEN HACKE 
Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 29. Mai 1959) 


NaCl-Einkristalle wurden im Temperaturbereich zwischen 200 und 650° C Rontgen- 
strahlung ausgesetzt. Die wahrend der Bestrahlung bei konstanter Temperatur 
gemessene Ionenleitfahigkeit wird dadurch vermindert. Die maximal erreichbare 
Leitfahigkeitserniedrigung ist von der Temperatur abhangig. Oberhalb 400° C 
wurden keine Leitfahigkeitsanderungen festgestellt. Eine Deutung der beobach- 
teten Leitfahigkeitserniedrigung ist auf Grund der bei ahnlichen Versuchen ge- 
machten Annahmen von SMOLUCHOWSKI tiber Leerstellenkomplexbildung méglich. 


1. Bisherige Untersuchungen und eigene Problemstellung 


Uber die Veranderung der Eigenschaften von Alkalihalogeniden durch 
energiereiche Strahlung sind zahlreiche Arbeiten erschienen. Dabei 
standen jedoch Untersuchungen der Verfarbung und Lumineszenz im 
Vordergrund. Hingegen wurden die Veranderungen nicht optischer 
Eigenschaften, wie z.B. die der Ionenleitfahigkeit, Dichte oder gespei- 
cherten Energie, nur wenig untersucht. 

Da einerseits bekannt ist, daB die Alkalihalogenide Schottky-Defekt- 
leiter sind, andererseits durch Dichteuntersuchungen!? eine Erzeu- 
gung von Fehlstellen durch energiereiche Strahlung nachgewiesen wurde, 
ist eine Beeinflussung der Ionenleitfahigkeit durchaus zu erwarten. Seit 
1953 haben sich eine Reihe von Autoren damit beschaftigt®®. Bei 
allen Untersuchungen wurden die Kristalle zuerst bei Zimmertemperatur 
bestrahlt und dann entweder bei steigender Temperatur oder bei kon- 
stanter Temperatur ausgeheizt; dabei wurde die Leitfahigkeit gemessen. 


* Auszug aus D 26. 
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Mit Ausnahme einer Messung® wurde stets eine Abnahme der Leit- 
fahigkeit festgestellt. Wegen der Beziehung 


CO—N-eé: lu 
mit o = Spezifische Leitfahigkeit, 
n = Zahl der Ladungstrager, 
jt = Beweglichkeit 


wird also m - uw herabgesetzt. Die Bestrahlungseffekte heilten bei Tem- 
peraturen tiber 400°C wieder aus. Nach einer Theorie von SrErrz!® 
soll die Abnahme der Leitfahigkeit durch Neutralisation von Leerstellen 
bewirkt werden, indem diese Leerstellen Elektronen oder Defektelek- 
tronen einfangen. SMOLUCHOWSKI! dagegen nimmt an, daB die bei den 
untersuchten Alkalihalogeniden fiir den Stromtransport verantwort- 
lichen Kationenleerstellen durch Komplexbildung mit Anionenleer- 
stellen neutralisiert werden. Die Anionenleerstellen sollen dabei nach 
dem ,, Varley-Mechanismus“ entstehen. Nach VARLEY?!2 kénnen Anionen 
durch ionisierende Strahlung mehrfach ionisiert und dadurch umgeladen 
werden. Fiir diese Annahme sprechen auch die Messungen von EsTER- 
MAN, LEIVo und STERN!, BINDER und STURM2, sowie KOBAYASHI® iiber 
Dichteénderungen von Alkalihalogeniden durch Einwirkung energie- 
reicher Strahlung. 

Gegentiber diesen einfachen Modellvorstellungen zeigen aber die 
Untersuchungen von KosayAsui?®, daB die Verhaltnisse wesentlich 
komplizierter liegen, wobei sich offensichtlich mehrere Effekte tiber- 
lagern. Eine befriedigende Erklarung aller beobachteten Effekte ist 
zur Zeit noch nicht gefunden. 

Da nach allen bisherigen Ergebnissen die Strahlungseffekte bei Tem- 
peraturen tiber etwa 400° C ausheilen, kann man die Frage stellen, ob 
sich bei dauernder Einstrahlung im Kristall ein Gleichgewicht zwischen 
strahlungsmaBig erzeugten und thermisch vernichteten Defekten ein- 
stellt. Dieses Gleichgewicht miiBte dann von der Temperatur abhangen. 
AuBerdem ware zu erwarten, daB die Leitfaihigkeit auch bei dauernder 
Einstrahlung nur im Bereich der Fremdleitung beeinflu8t wiirde, da 
MaApoTHER!’ nur in diesem Bereich eine Veranderung der Diffusion 
feststellen konnte und fiir Leitfahigkeit und Diffusion der gleiche Fehl- 
stellenmechanismus gilt. Aus diesen Fragen ergibt sich in der vorlie- 
genden Arbeit die Forderung, im Gegensatz zu den fritheren Messungen 


10 Seitz, F.: Rev. Mod. Phys. 26, 7 (1954). 

11 SmMoLucHOowsKI, R.: Proc. of the International Conference on the Peaceful 
Uses of Atomic Energy 7, 676 (1955). 

12 VarLEY, J.H.O.: J. Nucl. Energy 1, 130 (1954). — Nature, Lond. 174, 886 


(1954). 
13 MApoTHER, D.: Phys. Rev. 89, 1231 (1953). 
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Anderungen der Ionenleitfahigkeit von Alkalihalogeniden wahrend der 
Bestrahlung zu untersuchen. Zu diesem Zweck werden NaCl-Einkristalle 
in einem elektrischen Ofen Réntgenstrahlung ausgesetzt. Nach Ein- 
stellung der Ofentemperatur auf einen konstanten Wert werden die 
Kristalle der Strahlung ausgesetzt und dann die Anderung der Leit- 
fahigkeit in Abhangigkeit von der Zeit gemessen. 


2. Experimentelles 
Reine NaCl-Kristalle, die aus der Schmelze gezogen waren*, wurden 
in Stiicke 10 X10 X 1,5 mm gespalten und die beiden gegeniiberliegenden 
groBen Flachen planparallel geschliffen. Danach wurden die Kristalle 


—— 
“*—— Kiihlwasser 


; 5¢m ; 


. Bestrahlungsofen (Erklarung im Text) 


bei 700° C getempert und tiber 5 Std auf Zimmertemperatur abgekiihlt. 
Die gegentiberliegenden groBen Flachen wurden mit Graphit (fiir Tem- 
peraturen bis 500°C) oder Glanzplatin 244 F (fiir Temperaturen bis 
700° C) kontaktiert. Beide Elektrodenarten ergaben die gleichen MeB- 
ergebnisse, Graphit eignete sich aber bei Temperaturen iiber 500° C 
nicht fiir langere Untersuchungen. Vor jeder Messung wurden die 
Kristalle im Bestrahlungsofen noch einmal auf 500 bzw. 700° C erhitzt 
und dann mit 10° C/min auf Zimmertemperatur abgekihlt. 

Den Bestrahlungsofen zeigt Fig. 1. Um eine Beschadigung des 
Fensters der Réntgenréhre zu vermeiden, steckte der Ofen O in einem 
Kihlmantel M mit Wasserumlaufkiihlung. Die aus der Réntgenréhre 
austretende Strahlung Ré konnte durch je ein Loch im Kihlmantel 
und Ofen auf den MeBkristall A treffen. Die Offnung im Kiihlmantel 
war mit einer diinnen Aluminiumfolie bedeckt. Der Me8kristali K wurde 
zwischen zwei plangeschliffenen Kristallen gehaltert (Spannungszufiih- 
rung ber dazwischengelegte Pt-Folien) und von dem Stempel S durch 


* Der Firma Leitz, Wetzlar, sei an dieser Stelle fiir die freundliche Uberlassung 
der Kristalle gedankt. 
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eine Feder F gegen einen Quarzring Q gedriickt. Die Spannung wurde 
dem Kristall tiber den Stempel S und durch einen diinnen Platindraht 
durch die Ofenéffnung zugefiihrt. Mit dem Thermoelement T wurde die 
Temperatur bestimmt. 


Die Leitfahigkeit der Kristalle wurde mit einer Strom-Spannungs- 
messung bestimmt (Wechselspannung 50 Hz). Eine Wheatstonesche 
Briickenschaltung mit Nullabgleich erwies sich als ungeeignet, da die 
Leitfahigkeitsanderungen wahrend der Bestrahlung so schnell erfolgten, 
daB eine laufende Zeigerablesung erwiinscht war. Deshalb wurde das 
in Fig. 2 gezeigte MeBprinzip verwendet. Die Sekundarwicklung eines 
Netztransformators mit Mittelabgriff ist 
iiber die Kapazitaten C, und C, und den 
Ohmschen Widerstand R, geschlossen. C, 
und &, stelien das Ersatzschaltbild fiir den 
Kristallwiderstand dar. Ist C,; =C,, so flieBt 
uber den Widerstand R, nur der Ohmsche 
Stromanteil zur Mittelanzapfung. Der die- 
sem Ohmschen Stromanteilim Krsitall pro- 
portionale Spannungsabfall iiber R, wird 
nach entsprechender Verstarkung gemessen. 
Nach Eichung mit bekannten Festwider- 
standen wurden Kristallwiderstande zwi- 
schen 104 und 101° Q mit dieser Anordnung 
bestimmt, wobei stets R,< R, war. Die 
Spannung am Kristall betrug 85 bis 170 V. 


Kristal/ 


Fig. 2. MeBprinzip 


Die Bestrahlung erfolgte mit einer kommerziellen Rontgenanlage 
MG150 der Firma C.H.F. Miller bei einer R6hrenspannung von 
450 kV und einem Rohrenstrom von 20 mA (Eigenfilterung 2 mm Al). 
Diese Werte ergaben am Ort des Kristalls (Fokusabstand 5,5 cm) eine 
in Luft gemessene Dosisleistung von etwa 9000 r/min (Messung mit 
Kondiometer der PTW Freiburg). Die Ofenanlage wurde mit 4mm Ble 
abgeschirmt. 


3. MeBergebnisse 


a) Messungen ohne Bestrahlung. Bei verschiedenen Temperaturen 
zwischen 180 und 650° C wurde der Kristallstrom in Abhangigkeit von 
der Spannung gemessen und dabei die Giiltigkeit des Ohmschen Gesetzes 
bestatigt. AuBerdem wurde die Temperaturabhangigkeit der Leitfahig- 
keit im Bereich von 180 bis 650° C gepriift. In Fig. 3 ist auf der Ordinate 
— in logarithmischem MaBstab — die spezifische Leitfahigkeit in 
Q4.cm— aufgetragen, auf der Abszisse der Kehrwert der absoluten 
Temperatur. Die Darstellung ergibt drei aneinander anschlieBende 
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Geraden verschiedener Steigung, Q,, Q2 und Q3;. Mit Hilfe der Glei- 
chung fiir die Temperaturabhangigkeit der Leitfahigkeit 


Phd. 
g=0,-e FT 
mit Q = Aktivierungsenergie, 
R = Gaskonstante, 
T = absolute Temperatur, 
6) = Konstante, 


lassen sich aus den verschiedenen Steigungen in Fig. 3 die zugehdrigen 
Aktivierungsenergien berechnen. Es ergeben sich hier die Werte 


—<— /emperatur ” Q, = 41500 cal/Mol fiir den 
ea ae Eigenleitungsbereich, sowie 


Q, = 16900 cal/Mol und 


Q3 = 22800 cal/Mol fiir den 
Fremdleitungsbereich. 


Der Ubergang von Q, nach Q, 
liegt bei etwa 540°C, der von Q, 
nach Q; bei etwa 300° C. 


b) Messungen mit Bestrah- 
lung. Die Kristalle wurden bei 
verschiedenen Temperaturen 
zwischen 200 und 650° C einer 
R6ntgenbestrahlung ausgesetzt. 
Nachdem sich eine konstante 
Ofentemperatur eingestellt hat- 

1 42 4 16 18 20 2203" te, wurde zunachst iiber min- 

Fig. 3. Spezifische rein von NaCl in destens ‘le std (in einigen Fallen 

Abhangigkeit von der Temperatur zur Kontrolle tiber 5 Std) ohne 
Bestrahlung die Konstanz der 
Leitfahigkeit gepriift. Dann wurde die Strahlung eingeschaltet und gleich- 
zeitig die Leitfahigkeit in Abhangigkeit von der Zeit gemessen. Nach jedem 
Bestrahlungsversuch wurde der Kristall fiir 1/, Std auf 500° C erhitzt 
und — wie bei allen Abkiihlungen — mit 10° C/min abgekiihlt. Danach 
waren die Bestrahlungseffekte ausgeheilt und der Kristall zeigte normales 
Leitfahigkeitsverhalten (wie in Fig. 3). 


= 
Ss 
~ 
S 


19°11 


In Fig. 4 ist das Ergebnis einer solchen Versuchsserie fiir einen 
Kristall zusammengestellt. Es ist das Verhaltnis der Leitfahigkeit in 
bestrahltem Zustand zu der im unbestrahlten Zustand gegen die Zeit 
aufgetragen. Parameter ist die Bestrahlungstemperatur. Die Gerade (0) 
ergab sich bei der Kontrollmessung ohne Bestrahlung, sowie bei Tem- 
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peraturen iiber 400°C. Bei den darunterliegenden Bestrahlungstem- 
peraturen (s. Bildunterschrift) erkennt man eine Abnahme der Leit- 
fahigkeit bis auf etwa 40% des normalen Wertes mit zunehmender 


°100 


o mit Bestrahlun 
@ ohne Bestrahlung 


0 40 80 120 70 min 200 

Zeit —=— 
Fig. 4. Relative Leitfahigkeitsinderungen eines NaCl-Kristalls wahrend der Bestrahlung in Abhangigkeit 
von der Zeit fiir verschiedene Temperaturen. (0?) Kontrollmessung; (1) 366° C; (2) 330° C; (3) 306°C; (4) 
284° C; (5) 268° C; (6) 239°C; (7) 216°C 


Bestrahlungszeit. Auffallend ist das ausgepragte Minimum, das bei 
héheren Temperaturen immer mehr verschwindet. Alle Werte streben 


—— /emperatur 
10°6 400 350 300 250 200°C 
Q*cm1 
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be 14 16 18 20-1073 2K 132 
ig. 5. Verlauf der spezifischen Leitfahigkeit eines Kristalls in Abhangigkeit von der Temperatur mit und 
Spe citing. s Ohne Bestrahlung; — — — mit Bestrahlung (Ausgleichswerte der Kurven in Fig. 4) 


bei langeren Bestrahlungszeiten einem Ausgleichswert der Leitfahig- 


keit zu. 
Tragt man diese Ausgleichswerte in die Darstellung fiir die Tem- 


peraturabhangigkeit der Leitfahigkeit mit ein, so ergibt sich Fig. 5. 
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Die spezifische Leitfahigkeit ist gegen den Kehrwert der absoluten 
Temperatur aufgetragen (der obere Temperaturbereich ist weggelassen, 
hier wurden keine Effekte gefunden). Die durchgezogene Kurve ent- 
spricht dem normalen Verlauf ohne Bestrahlung, die auf der gestri- 
chelten Kurve liegenden MeBpunkte sind die wahrend der Bestrahlung 
bei konstanter Temperatur erreichten Ausgleichswerte aus Fig. 4. Es 
ergeben sich auch hier wieder zwei aneinander anschlieBende Geraden 
verschiedener Steigung. Mit héherer Temperatur wird der Strahlungs- 
effekt immer kleiner, bis er von etwa 400° C ab nicht mehr auftritt. 


4. Diskussion 


Der Verlauf der spezifischen Leitfahigkeit ohne Bestrahlung (Fig. 3) 
entspricht den aus der Literatur bekannten Ergebnissen’-‘* und sollte 
nur zur Priifung der Kristalle dienen. 

Bei den Bestrahlungsversuchen wird in allen beobachteten Fallen 
die Leitfahigkeit gegeniiber dem normalen Wert herabgesetzt. Diese 
Leitfahigkeitserniedrigung ist temperaturabhangig. Die Tatsache, daB in 
Fig. 5 die Me8punkte bei Bestrahlung auf zwei aneinander anschlieBenden 
Geraden liegen, zeigt, da -- nach Erreichen einer Sattigung bezitiglich 
der entstehenden Strahlungsdefekte — die Temperaturabhangigkeit 
auch wahrend der Bestrahlung ein Exponentialgesetz beibehalt, wenn 
auch mit veranderter Aktivierungsenergie. 

Im Zusammenhang mit Fig. 5 kann vermutet werden, daB die Strah- 
lung in den beiden Bereichen Q, und Q3 verschiedene Effekte hervorruft. 
Die Minima in Fig. 4 lassen erkennen, daB sich hier offensichtlich zwei 
Vorgange iiberlagern, einer, der die Leitfahigkeit herabsetzt, und der 
der tiberwiegende ist, und einer, der die Leitfahigkeit erhdht. Auch der 
tiber Kurve 6 (Fig. 4) liegende Ausgleichswert von Kurve 7 (trotz tieferer 
Temperatur) deutet darauf hin. Dieser Gleichgewichtszustand kann 
festgelegt sein einerseits durch Kationenleerstellen, die nach SMOLU- 
CHOWSKI™ durch Komplexbildung blockiert sind und die Leitfahigkeit 
herabsetzen, sowie andererseits durch neu erzeugte Leerstellen, die die 
Leitfahigkeit erhdhen. Im hédheren Temperaturbereich, wo keine 
Minima mehr auftreten, ist das Gleichgewicht vermutlich durch einen 
anderen Mechanismus festgelegt. Die Leitfahigkeit wird zunachst wieder 
durch Komplexbildung von Kationen- und Anionenleerstellen herab- 
gesetzt. Diese Komplexe sind aber nach SMOLUCHOWSKI bei héheren 
Temperaturen thermisch instabil. Ein Teil von ihnen wird also nach 
der Bildung wieder dissoziieren und somit Kationenlcerstellen zur Ver- 
fiigung stellen, die wieder zur Leitfahigkeit beitragen kénnen. In diesem 
Falle ist also das Gleichgewicht einerseits durch die strahlungsbedingte 


™ Handbuch der Physik (GEIGER-SCHEEL), 2. Aufl., Bd. 24/2. 1933. 
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Komplexbildung und andererseits durch die Dissoziation eben dieser 
Komplexe gegeben. 

Ubereinstimmend mit den vorher zitierten fritheren Arbeiten ergibt 
sich, daB die Leitfahigkeit durch energiereiche Strahlung in erster 
Linie herabgesetzt wird und daB die entstehenden Strahlungsdefekte 
oberhalb von 400° C ausheilen. Wegen der grundsitzlich verschiedenen 
Me8methodik der vorliegenden Arbeit gegeniiber den friiheren Arbeiten 
ist ein Vergleich der Ergebnisse untereinander quantitativ nicht méglich. 
In den friiheren Arbeiten wurde das Ausheilen von Defekten in Ab- 
hangigkeit von Temperatur oder Zeit gemessen, im hier vorliegenden 
Fall wurden dagegen im Kristall standig neue Defekte erzeugt und 
Gleichgewichtszustaénde beobachtet. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. W. Han te, danke ich fiir seine 
zahlreichen Anregungen und sein férderndes Interesse, Herrn Professor Dr. A.SCHMIL- 
LEN und Herrn Priv.-Doz. Dr. A. SCHARMANN sowie den Herren Dipl.-Phys. 
H.K. Hartmann und Dipl.-Phys. H. Scumipr fiir zahlreiche Diskussionen, dem 
Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft fiir personelle 
Beihilfen. 


Berichtigung 


zur Arbeit AprrowitTscH, E. I.: EinfluB der Feldemission auf die Verteilung 
starker Felder in festen K6érpern. Erschienen in Z. Physik 155, 195—205 (1959). 


In der zweiten Gleichung (24) sowie in allen Gleichungen (25) muB es richtig 
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In der dritten Gleichung (24) muB es richtig 
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Einfach- und Doppel- Extrem hohe Leistung, etwa 8 mW/cm? bei 100000 


Lux. Sehr hohe Konstanz selbst bei hohen Beleuch- 
tungsstarken. NutzbarerSpektralbereich von 300 bis 
1800 nm. Arbeitsbereich —60 bis +175° C. Photo- 
strom nahezu temperaturkonstant. Angelétete Ab- 
nahmedrGhte. Trégheit kleiner als 0,01 sec. 30 ver- 
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Von Dr. WERNER VON KoppENnFELS t, bis 1945 o. Professor an der Deutschen 


Technischen Hochschule in Briinn (Mahren), und Dr. FRIEDEMANN STALLMANN, 


Praxis der konformen Abbildung 


Dozent an der Universitat GieBen. 

(Die Grundlehren der mathematischen Wissenschaften in Einzeldarstellungen mit 

besonderer Beriicksichtigung der Anwendungsgebiete, Band 100) 

Mit 251 Abbildungen. XV, 375 Seiten Gr.-8°. 1959. 

DM 64.80; Ganzleinen DM 69,.— 

INHALTSUBERSICHT: 
Theorie der konformen Abbildung: Komplexe Zahlen und Funktionen in geometrischer Deu- 
tung - Konforme Abbildung durch spezielle Funktionen - Einige grundlegende Satze aus der 
Potentialtheorie und Funktionentheorie - Theorie und Praxis der Polygonabbildungen - Nahe- 
rungsverfahren der konformen Abbildung - Katalog der konformen Abbildung: Verzeichnis 


der Abbildungen - Literatur - Namen- und Sachverzeichnis. 
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schrift berechtigt auch ohne besondere Kennzeichnung nicht zu der Annahme, da solche Namen im 
Sinne der Warenzeichen- und Markenschutz-Gesetzgebung als frei zu betrachten waren und daher 


von jedermann benutzt werden diirften. 


Verantwortlich fiir den Anzeigenteil: Giinter Holtz, Berlin- 
Berlin - Géttingen - Heidelberg — Druck der Universititsdruc 


Materialpriifung mit Rontgenstrahlen 


unter besonderer Beriicksichtigung der R6ntgenmetallkunde 


Von Dr, phil. Dr. med. h. c, RicHaARD GLockER, Professor fiir R6ntgentechnik an 


der Technischen Hochschule Stuttgart. 


Vierte, erweiterte Auflage. Mit 455 Abbildungen. VII, 530 Seiten Gr.-8°. 1958. 
Ganzleinen DM 61.50 


INHALTSUBERSICHT: 


Einteilung - Erzeugung der Rontgenstrahlen - Eigenschaften der R6ntgenstrahlen - Grobstruktur- 
untersuchung - Spektralanalyse - Feinstrukturuntersuchung - Mathematischer Anhang - Schrift- 


tum - Namen- und Sachverzeichnis. 


Aus den Besprechungen: 


;,Das Buch von GLockEr gehortlangst zur Standardausriistung jeden Réntgenlabors und bedatf 
deshalb keiner weiteren Empfehlung. Seit Erscheinen der letzten Auflage im Jahre 1949 erfolgte 
in zunehmendem Ma8 eine Umstellung von photographischen Aufnahmeverfahren auf Zahlrohr- 
Registrierung. Durch Beriicksichtigung dieser Entwicklung ist das bewahrte Buch nun wieder 
auf den neuesten Stand gebracht. Hier seien nur die Stichworte Zahlrohr-Goniometer, Réntgen- 
Bildverstarker, Anwendung radioaktiver Isotope, Kleinwinkelstreuung genannt. Natiirlich sind 
auch die Neuerungen der Rohrentechnik aufgenommen. Das Gebiet der nichtmedizinischen An- 
wendung von Réntgenstrahlen erweitert sich standig, was in einer notwendig gewordenen Ver- 
mehrung des Umfangs um hundert Seiten seinen Niederschlag findet. Da auch die Zahl der 
Abbildungen in groBziigiger Weise erhoht wurde, ist sehr zu begriiBen, da es bei der behandelten 
Materie ganz besonders auf unmittelbare Anschaulichkeit ankommt. Man denke etwa an Durch- 
strahlungsaufnahmen, unter denen sich die klassische Aufnahme von RONTGENS Jagdgewehr 
in vorztiglicher Wiedergabe findet, oder auch an Strukturmodelle, Ladungsdichte-Verteilungen 
und die Ansicht technischer Gerite. So ist ,,der Glocker“ nicht nur ein zuverlassiger, sondern 


auch ein recht angenehmer Fiihrer durch das gesamte Gebiet der Rontgenkunde“, 
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